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3. 酸性霧と森林衰退
-フィール ド調査と曝露実験一
3.1.大気汚染物質の樹冠-の沈着
3.1.1.緒言
欧米だけではなく我が国でも各地で森林
の枯損が広がっている｡関東地方の広い地域
でスギの立ち枯れ､北関東の赤城山でシラカ
ンパ､ミズナラ､カラマツの衰退､奥日光の
亜高山帯でシラピソ､ダケカンバの枯損､神
奈川県の大山ではモミの立ち枯れ､丹沢山地
ではブナの衰退が著しい｡その一因として酸
性沈着物が考えられる｡
敢性沈着物の直接的影響として､植物体表
面から各種元素の溶脱を引き起こす作用があ
る｡通常の降雨でも植物の菜から種々の無機
物質や糖､アミノ酸､有機酸などの有機物質
が体表面のクチクラ層を通って流亡すること
が知られている l)｡溶脱は主として降水中の
水素イオンH十による葉表面におけるイオン交
換反応と考えられており､H十を多く含む酸性
霧は通常の雨や露と比較して菓からの陽イオ
ンの溶脱を著しく増加させる｡植物体から溶
脱される陽イオンではK+､Mg2十､caZ十が主なも
ので､降水のpHが4以下になると溶脱量が急
増する｡また､その量は植物によって異なる｡
有機酸に関しては､成長した木の表面の特徴
である粗い樹皮に水が長時間接触することと
多くの場合関連しており､長時間の接触は有
機酸の溶脱を容易にし､pHの低い樹幹流を発
生させるZ)｡
大気汚染に対する応答を見るために行なっ
たマツの苗木を対象にした酸性雨の曝露実験
によると､pH3.0処理区では曝露なし及び
pH5.1処理区の苗木よりも成長が活発であっ
た｡これは酸性雨が薬-の窒素肥料となった
ことが示唆される 3)｡一方､pH4.5の降雨を
別種のマツの苗木に曝露することにより成長
を促す効果がわずかに見られたが､pH3.3の
降雨では樹高と幹径の成長が減少したという
報告もある 4)｡スギの幼苗を使って人工酸性
雨を2か月にわたり週に2-3回の割合で散布
した実験によると､雨水 pH3.0の処理区では
全実験期間を通じて植物体には可視障害は認
められなかった｡しかし､pH2.0の処理区で
は雨水の散布回数が増すにつれて､菜の先端
部に赤褐色の可視障害が発現したOまた､ス
ギの成長速度は雨水pH3.0の処理区で若干の
低下がみられたが､pH4.5の処理区では変化
がみられなかった 5).一方､モミでは pH4.0
の人工酸性雨を30週にわたり散布した結果､
落葉が促進された6)0
本研究室においても､擬似酸性霧暴露によ
るモミ苗の衰退機構に関して検討した｡1992
年の9月よりpH3の溶液 (硝酸､塩化ナ トリ
ウム､硫酸アンモニウムをそれぞれ lmM含む)
とpH5の溶液 (pH3の溶液を 100倍希釈)を
用いた擬似酸性霧の曝露を開始した｡曝露は
霧の発生頻度が低い 1-3月と8月を除き､毎
週2回で､1回に2時間ずつ曝露した｡その
結果､実験を開始して数ヶ月は酸溶液内に硝
酸塩やアンモニウム塩が入っているため､こ
れが栄養源となり成長はかえって促進され､
緑が濃くなった｡ところが 1993年の6月にな
って､枝先の新芽が枯れるという現象が pH3
の霧を曝露しているモミだけに始まった｡こ
のようなメカニズムは充分明らかにされたと
は言えないが､現段階では､①菜の表面が酸
で破壊され､蒸散速度が制御できなくなり乾
燥に弱くなること､②酸溶綾により栄養成分
が菜から溶出することが確かめられている7)
丹沢大山のモミは､標高400-1000mにか
けての南東斜面を中心とした約100haの範囲
に生息している｡古くから大山阿夫利神社の
もとで保護され､1960年代に神奈川県の天然
記念物に指定されたが､その前後から大山下
社付近にモミ原生林の立ち枯れが多くなり､
1970年代後半まで枯死が急速に進行した｡し
かし､モミと同様に自生するスギでは立ち枯
れは見られていない｡
樹冠-沈着する汚染物質の沈着メカニズム
や定量的評価､酸性沈着に対する樹木の感受
性を解明することは大気汚染と樹木の衰退と
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の因果関係を明らかにするために不可欠であ
る｡
本研究では樹冠-の酸性沈着物の沈着形態の
寄与を雨 ･霧 ･エアロゾル ･ガスの観点から
見て､それぞれの沈着速度を算出し､これま
でに報告されている沈着速度との比較を行い､
得られた沈着速度から沈着量を算出し､それ
ぞれの寄与の定量的評価を行った｡また､樹
木の感受性を評価することを目的として吸収､
溶脱といった観点からも評価した｡さらに､
林内雨量と林内雨の主要無機イオンの空間的
分布特性を検討するために､樹木に対する測
定点を増やした観測も行なった｡
3.1.2.実験
調査は大山 (北緯 :350 26'15‥､東経 :
1390 14'04‥､標高 1252m､神奈川県伊勢原
市)の標高 700mに位置する大山阿夫利神社
下社境内に生育するモミおよびスギ林で行っ
た｡下社は大山の中腹に位置し､伊勢原市街
地の西北西 6.7km､相模湾から約 15km離れ
た場所に位置する｡
林外雨の採取器は横浜 ･大山の各 1地点に
設置した｡大山のモミ･スギ林内雨について
は､採取器を樹幹近傍に各4地点､樹幹流に
ついては各 2地点に設置した｡また 2005年
10月2日から11月 14日にかけて2本のモミ
(Ml､M2)を対象に林内雨の採取地点を増や
して採取を行った｡採取器を 1方向毎に樹幹
から約 1.5m､3m間隔で2箇所ずつ､それぞ
れ北東･南東･西の3方向に計6箇所設置し､
本来設置している樹幹近傍の採取器とあわせ
て､一つの樹木に計7個の採取器を設置した｡
林外雨 ･林内雨の採取はポリプロピレン製
ボ トル (2L)に､ポリカーボネー ト製のフィ
ルターホルダー (ザル トリウスSM165-11､直
径80mm)を装着した嬢過式採取器(直径 47…､
孔径 1.0〝mのメンプランフィルターを装着)
を用いて行った｡フィルターを装着すること
により､試料の蒸発を防ぐと共に､バクテリ
アやエアロゾルの混入が最小限に抑えられ､
主要無機イオンの採取期間中の変質はほぼ無
視できる｡採取期間中におけるボ トル内での
直射 日光による試料の変質を極力避けるため
に､ボ トルは木製ケースで遮光している｡樹
幹流の採取は､樹幹-の損傷を最小限にする
ためにガーゼ トラップ法で行った｡試料回収
時には採取された試料液の一部 (約 50mL)
をポリプロピレン製ボトルに移して研究室に
持ち帰った.
採取した林外雨､林内雨､樹幹流は回収後､
液量を測定し､直ちに孔径 0.45〝mメンプラ
ンフィルターを用いて吸引漣過して分析試料
とした｡吸引演過は試料中の微生物による劣
化や､精密測定機器への異物混入を防ぐため
に行った｡
試料は一部を電気伝導度､pH測定に供した
後､主要無機イオンをイオンクロマ トグラフ
法､高周波誘導結合プラズマ発光分析法 (ICP
-AES)によりそれぞれ分析 した｡また､全有
機炭素 (TOC)および無機炭素 (IC)濃度の測
定は全有機炭素計を用いて分析 した｡
大山に林外雨降雨強度計を1台､モミ･ス
ギに樹幹から約 1m離した地点に林内雨降雨
強度計を各 1台設置し､それぞれ林外雨及び
林内雨の降雨強度を測定した｡
林内雨はその中に含まれる有機物について
も分析した｡その分析方法は次の通りである｡
(1)全糖､ウロン酸および中性糖の分析
降水中に溶解している糖類は微量であると
考えられるので､定量分析を行うにあたって
予 め試料 を ロー タ リーエバ ポ レー ター
(N-1000V-W､東京理化器械製)で約 2mLまで
濃縮した｡沸縮試料は分析機器に供するまで
冷凍保存した (-20℃)｡
全糖､ウロン酸はフェノール硫酸法 8)､n-
ヒドロキシジフェニル法 9)でそれぞれ測定し
た｡還元糖は強酸 (一般に硫酸)で処理すると､
脱水されてフルフラールまたはその誘導体と
なる｡さらにフルフラールは､酸性条件下で
フェノール類やsH化合物､尿素､芳香族アミ
ン等の試薬と反応して特有な色を呈する｡こ
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れら2法はこの反応機構に基づいている｡
①フェノールー硫酸法
試料 0.5mLに5%フェノール水溶液 0.5mL
を加え､さらに濃硫酸 (96.0%)2.5mLをす
ばやく加えた後に均一になるようによく混合
した｡室温下で30分間放置後､紫外可視分光
光度計 (UVl265,UV-1700､島津製作所製)に
より490nmの波長における吸光度 A490を測
定した｡なお､標準試料として D一glucose
(MW=180.16)を使用し､全糖濃度 Tsは以下の
式から芽出した｡
Ts(pM)-91×A｡9｡×103÷(MXWgluc｡se)
②m-ヒドロキシジフェニル法
試料0.5mLに12,5mMNa2B｡07硫酸溶液3.0
mLを加えすばやく均一に混合し､次いで熱水
浴で5分間加熱した｡再度氷冷後､0.15%m-
ヒドロキシジフェニル+0.5%水酸化ナ トリ
ウム混合液 50FLLを加え､紫外可視分光光
度計 (uv-265,UV-1700､島津製作所製)によ
り520nmの波長における吸光度 A520を測定
し た ｡ な お ､ 標 準 試 料 と し て α
-D-galacturonicacid(MW=180.16)を使用し､
ウロン酸濃度 uaは以下の式から算出した｡
Ua(lJM)-111×A52｡×103÷(MXWeal,ctu.｡nicacl｡)
高等植物細胞壁を構成している単糖類の主
な もの は Hexose と して D-glucose､
D-galactose､D-fructoseの 3種､Pentose
としてL-arabinose､D-Xyloseの2種､Methyl
pentoseとしてLrhamnose､Lイucoseの2種､
ウロン酸 として D-galacturonicacid､
I)-glucuronicacidの2種であるIt'])｡ウロン
酸を除く上記単糖類をガスクロマ トグラフで
分離定量するには､化学的に修飾して揮発性
誘導体に変換することが必要であるD現在､
誘導体化するにあたって様々な方法が用いら
れているが､本研究ではアルジ トー ルアセテ
ー ト法を採用した1)0
③アルジ トー ルアセテート法
多糖類を構成している中性糖の種類と組成
比を分析するにあたり､まずグリコシド結合
を切断し (加水分解)､遊離単糖にする必要が
ある｡試料は2N トリフルオロ酢酸 (TFA)で
121℃､1h加水分解し､次いで水素化ホウ
素ナ トリウム (20mgNaBHJmL2NNH3) を加
え室温放置した｡少量の酢酸を加え過剰の水
素化ホウ素ナ トリウムを分解した後に､メチ
ルアルコールを加えての乾固を数回繰り返し
てホウ酸を除き､糖アルコールを得た｡この
糖アルコールに無水酢酸と トメチルイミダ
ゾールを加えアセチル化しアルジ トー ルアセ
テー トとした後 にガスクロマ トグラフ
(GC-17AVer.3､島津製作所製)による分析に
供した｡なお､個々の成分定量は､内標準法
により行い､内標準物質としてmyo-inositol
を使用した｡
3.1.3.結果と考察
3.1.3.1.組成
図 3.1に 2005年の横浜と大山の林外雨､
そしてモミ及びスギの林内雨と樹幹流の平均 ､
組成を示した｡横浜の林外雨の組成は､陽イ
オンではNH/=Na'〉Ir〉CaZ+〉Mg2'〉K+､陰イ
オンではSO42~〉cl~〉NO3-の順に濃度が高かっ
た｡一方､大山の林外雨はH◆〉NH/〉Na◆〉Ca2+
〉K◆=Mg2'､陰イオンではSO42~〉cl~〉NO3~の順
に濃度が高かった｡大山でも横浜と同様の組
成を示していることがわかる｡総イオン濃度
は横浜が高く､発生源が近くにあること､そ
して大山に比べ降水量が少ないことによるも
のと考えられる｡
モミ林内雨は陽イオンでは K+=Ca2十〉Na+
〉Mg2'〉NH/〉H+､陰イオンではCl~〉SO42~〉NO31
の順に濃度が高かった｡スギ林内雨では Ca2十
〉Na+=K'〉Mg2'〉H`〉NH4十､及びC1~〉SO42~〉NO3-の
順であった｡組成､降水量､総イオン濃度 (汰
着量)は樹種による大きな違いは見られなか
ったO林内雨は林外雨に比してイオン濃度が
高いが､これは霧水沈着､ガス ･エアロゾル
による樹幹-の乾性沈着によるものと考えら
れる｡H十の割合が林外雨に比べ減少している
一方､R'､Mg2十､ca2十の割合は増加している｡
･63･
闇 H' E3NH.◆ 田 Na' 辺 K◆ E]MgZ◆ 因 ca2' 窃 α~ 包 NO{ EBso.2-
梢5兵拝外両
年rBl降水量=1152rrrn
岬 48
総イオノ.,A度=264peq/L
モミ林内雨
年間降水量=1440rTm
昨 471
総イオン濃度i539J⊥eq/L
(総沈活量=4a5rI℃q/rTf/day)
大山林外雨
年間降水圭40glrTn
昨 469
総イオン漉泰 142IJeq/L
14%
スギ杯内雨
年間降水圭=1522rrn
昨 473
総イオンJ羨度=489J▲eqノL
(総沈着隻=418Td rげ/day)
lI%
スギ績≠幹洗
車rO1は取呈=1173L
か乍843
総イオン/農度=201m司/し
図3.12005年の横浜と大山の林外雨､モミとスギの林内雨と樹幹流の平均組成
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これは葉上でのH+とK+､Mg2+､ca2十のイオン交
換反応に起因するものと考えられる｡
モ ミ樹幹流については陽イオンでは K+
〉ca2◆〉Na'〉Mg2+〉NH4+〉H十､陰イオンではC1~
〉so.2-〉N0,-の順に濃度が高かった｡林内雨と
比較して K+､Mg2+の増加が見られる｡一方､
スギ樹幹流では H+〉CaZ◆〉Na+〉Mg2◆〉K+〉NH∴
及びCl~〉SO｡2-〉NO3~の順に濃度が高く､特異
的にH十の割合が大きかった｡その原因として
樹幹からのH◆の溶脱､水分蒸発による樹幹流
の濃縮､樹幹-の酸性物質の乾性沈着､さら
にこれらの複合影響である可能性が高いが
l･)､モミ樹幹流との比較からH+の溶脱が大部
分を占めていると考えられる｡
3.1.3.2.経年 ･季節変化
1994年から2005年の期間における横浜と
大山の林外雨の降水量､pH､主要無機イオン
濃度の経年変化を図3.2に示した｡モミとス
ギの林内雨及び樹幹流の経年変化を図 3.3､
図3.4に示した｡
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2000年､2001年では三宅島の火山ガスの影
響による樹幹-の酸性物質の沈着のために林
内雨､樹幹流のpHの低下がみられる｡横浜､
大山の林外雨の経年変化を見るとイオン当量
濃度にはあまり変化が見られないものの若干
のpHの低下がみられる｡
2003年､2004年､2005年の冬季 (12月～2
月)､春季 (3月～5月)､夏季 (6月～8月)､
秋季 (9月～11月)の季節変化を､横浜と大
山の林外雨､モミ及びスギの林内雨と樹幹流
について､それぞきl拝j3.5､3.6､3.7に示し
たO横浜と大山の林外雨を比較すると､総イ
オン濃度は横浜で高く､これは発生源が近く
にあるためである｡pHはともに夏に低く､冬
に高い傾向があり､ガス成分の HNO3､HCl濃
度が増加しているためであると考えられる｡
林内雨のpHは夏に高く､冬に低い傾向を示し
ており､林外雨と異なる挙動を示している｡
これは主に樹木の成長期に相当する春から秋
にかけてH◆の消費によるものといえる13)｡モ
ミ樹幹流では春にK◆濃度が高くなり､スギ樹
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図 3.2 1994年から2005年の横浜と大山の経年変化
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図3.3林内雨の経年変化
□降水量 く>PH
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図3.4樹幹流の経年変化
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図37モミとスギの樹幹流
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幹流ではH◆濃度が高くなる傾向にある｡多く
の場合に､総濃度が冬季に高い傾向にあるの
は降水量が少なく､降雨の洗浄効果が低いこ
とによるものであろう｡
3.1.3.3.降水中の有機物
(1)中性糖濃度とその組成
最近の研究によると､植物の必須元素であ
るホウ素は､細胞壁に存在するペクチン質多
糖類 の-つである Rhamnogalacturonan一日
(RG-ⅠⅠ)と結合 して存在 していることが明ら
かにされている｡ペクチン分子は Ca2+により
架橋されることで細胞壁構造をより安定化さ
せる｡これらの成分は､酸性沈着物に含まれ
るH十とのイオン交換反応により樹冠から溶脱
することが考えられる｡そこでまず､フィー
ル ドにおける樹木から糖成分が溶脱 している
かを確認するため､大山中腹で2004年 1月か
ら 12月までに採取された降水試料について
高等植物細胞壁を主に構成 している7種の中
性糖 (L-rhamnose,L-fucose,L-arabinose,
D-xylose,D-nannose,D-galactoseお よび
t)-glucose)と ウ ロ ン 酸 (D-galacturonic
acid)濃度の調査を行ったO図 3.8に中性糖濃
度とその組成を降水形態別に示すo林内雨お
よび樹幹流では､樹種に関係なくD-mannose,
D-galactoseおよび D一glucoseが高い割合で
検出されてお り､全体の約 60%を占めた｡こ
れらはとりわけ針葉樹に多く含まれる代表的
な単糖類であるため､樹木からの溶脱に起因
していると考えられる｡また､樹幹に沿って
流下する樹幹流における全中性糖濃度は､枝
葉から森林床へ落下する林内雨よりもモミで
3.3倍､スギで 4.5倍ほど高い｡この差異は
主に樹木との接触時間に関連していると考え
られ､先に示 した主要無機イオンと同様の傾
向が見られた｡また､林外雨についても中性
糖は検出されたが､その総濃度は林内雨の約
30%程度であり､D一glucoseの占める割合が
相対的に高かったQ
表 3.1に､林外雨および林内雨中の中性糖
濃度間の相関係数を示 した｡林外雨に比 して
図3.8 降水形態別の中性糖濃度とその組成
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林内雨で比較的高い相関係数が多くなってお
り､これより中性糖は単糖類としてではなく
2種類以上の単糖類が結合した複合多糖類と
して葉から溶脱 していることが分かる｡本研
究で使用しているアルジ トー ルアセテー ト法
は､異なる位置のグリコシド結合を有する多
糖の場合でも､構成単糖が同じであれば同一
のアルジ トー ルアセテー ト誘導体を与えるた
め､結合位置の決定まではできない (結合位
置の決定には､酸加水分解処理前にグリコシ
ド結合に与らない水酸基を酸やアルカリに対
して安定なメ トキシ基に置換する必要があ
る)｡このため確認することはできないが､-
ミセル ロースの一部である Glucomannan
(D-glucoseとD一mannoseが 1:2で結合)や
D-galacto-D-gluco-D-mannan(D一galactose､
D-glucoseおよびD一mannoseが結合)として溶
脱していると考えられる｡
(2)溶存有機炭素に占める中性糖､ウロン酸
の割合
図3.9に､溶存有機炭素(Dissolvedorganic
carbon,DOC)に占める中性糖､ウロン酸の割
合を示した｡DOCは樹幹流で最も高く､林内
雨に比べモミで8倍､スギで6倍の値であり､
このようなDOC濃度の形成過程は､樹冠表面
に蓄積 した濃度､林外雨降水量および接触時
間で決定される 1㌦ 本研究の対象物質である
糖(中性糖+ウロン酸)が DOCに占める割合は
林外雨で 39%と高く､樹冠部を通過した降雨
ではその割合が減少した｡残 りのDOCは明ら
かではないが､植物由来の様々な成分(有機酸､
アミノ酸､シキミ酸など)が含まれていると考
えられる｡
(3)降水中の全中性糖濃度とウロン酸濃度の
関係
図 3.10に示すようなペクチン質多糖類に
おいて､ウロン酸であるD一galacturonicacid
は 直 鎖 で α -(1- 4) 結 合 し た
Homogaracturonanとして存在しているOまた､
HOmogalacturonanに結合 している4つの側鎖
を構成する糖は､本研究で対象としている 7
種の中性糖である｡そこで､降水試料中の全
中性糖濃度とウロン酸濃度の関係を調べ図
3.11に示した｡林内雨､樹幹流ではいずれの
樹種においてもその相関係数は高くなってお
り(0.900以上)､このことは植物細胞壁から
の成分溶脱過程が類似 していることを示唆し
ている｡ウロン酸は植物細胞壁の言わば"原料
"であり､一次壁に多く存在するペクチン質の
合成に必要な成分である｡酸性沈着物が引き
起こすウロン酸溶脱は､ペクチン質を減少さ
せるだけでなく､細菌類など植物病理的な外
敵の侵入をも増加させる可能性がある｡
(4)中性糖､ウロン酸溶脱畳の季節変化
図 3.12に林内雨で観測された中性糖およ
びウロン酸溶脱量の季節変化を示した｡ここ
で､冬季は 12月～2月､春季は3月～5月､
夏季は6月～8月､秋季は9月～11月とした｡
スギ林内雨では､春季から冬季にかけて中性
糖溶脱量にあまり変化は見られないが､モミ
林内雨では､他の季節に比べ春季にその量が
相対的に増加した｡また､ウロン酸溶脱量に
ついてはモミ､スギ共に春季に増加し特にモ
ミで顕著だった｡植物体の生長期に当たる春
季は､植物細胞壁内でも細胞分裂が盛んとな
る｡このため､中性糖､ウロン酸溶脱量が飛
躍的に増加したものと考えられる｡
(5)降雨強度と中性糖､ウロン酸濃度との関
係
図 3.13に林内雨における降雨強度範囲毎
の成分濃度を示した｡ここに示した降雨強度
値は､林内雨降雨強度計ではなく林外雨降雨
強度計のデータを使用した｡図より､降雨強
度が弱まるにつれ､中性糖､ウロン酸､金属
イオンおよびホウ素の濃度は高くなる傾向に
あった｡降雨強度が弱い場合､雨水が樹冠に
接触している時間は長くなるため､葉上での
イオン交換反応による栄養塩類の溶脱は促進
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表 3.1 林外雨および林内雨中の中性糖濃度間の相関関係
Ara Xyl Man GaI GIu D(冗?
?
Rha
Fur
??????
1.000
Ara 0.959 0.811
XyI 0.953 0.97S
Ntan 0.9一2 0.834
Gal Q.953 0.814
Gh 0.837 0.823
DOC 0.685 0.555
?
? ? ??
?
?
?????
? ??? ??????? ?
?? ? ? ? ?? ??? ???? ??
圃
0 204060 80
TotaloragniHarbon(LgmL-I)
図 3.9 溶存有機炭素に占める中性糖､ウロン酸の割合
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図3.10 ペクチン質多糖類
図 3.11降水試料中の全中性糖漉度とウロン酸濃度の関係
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図3.12中性糖およびウロン酸溶脱量の季節変化
? ?
??
?? ???
?
??? ?
?? ?
? ? ? ?? ? ? ? ? ? ? ? ?
-10 1.0-20 2.0- -1.0 1.0-2.0 2.0-
Ralnfa=Intenslpty(m hr/1)
図 3.13林内雨における降雨強度範囲毎の成分濃度
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されるものと考えられる｡
(6)グルコースの起源
これまで､大山で採取した降水中の中性糖
分析の結果について述べてきた｡林内で得ら
れた降水には､植物体由来の複合多糖類が含
まれており､その濃度は酸性度の増加に伴い
上昇することが明らかとなった｡これを構成
している単糖類の種類とその組成比を調査す
るため､ トリフルオロ酢酸でグリコシド結合
を加水分解した｡しかしながら､この操作で
は雨水に元来含まれている単糖類をも測定し
てしまい正確な評価ができない｡ここでは､
その単糖類を測定するため､通常の中性糖分
析法から酸加水分解処理を省き､アセチル化
した後にガスクロマ トグラフで測定を行った｡
なお､成分分析は2005年 8月から12月まで
に採取した降水試料を対象とした｡
林外雨で多く検出されたD-glucoseは､そ
の大部分が植物以外の起源であることが予想
される｡これを検討するために､降水中で検
出された D一glucoseを複合多糖類由来(From
poly-saccharide,FP)と単糖類 由来 (From
mono-saccharide,FM)に分け､その結果を図
Tree
Pre(ipitation spe(ies? ?
? ?
? ?
…
3.14に示した｡その結果､FPは林外雨よりも
林内雨および樹幹流でその割合は増加 してい
たが､FMの割合は降水形式に関わらずほぼ一
定を保っていた｡
3.1.3.4.林内雨成分の支配要因
(1) NO3~沈着量と各成分溶脱量の比較
森林樹冠-の大気汚染物質の沈着が樹冠に
及ぼす影響を定量するために､大気汚染物質
の指標に NO3~を用いて無機イオン沈着量との
関係を考察した｡H十は樹木から金属イオンが
溶脱する際に消費されてしまうため､正確な
酸性度の指標とならない｡図3.15にモミ､ス
ギ林内雨の NO3~沈着量と無機イオン沈着量の
関係をそれぞれ示した｡
モミ､スギ共に CaZ+及び Mg2+沈着量は NO3-
沈着量と正の相関を示した｡Na'及びK+沈着量
はNO3~沈着量に対して相関が′J､さかった｡Ca2◆
及び Mg2+は NO3Iの沈着によって樹冠からの溶
脱が促進されているといえるoNa'は海塩を由
来とするため NO3I沈着量との相関は小さかっ
た｡K+は樹冠から溶脱したものではあるが､
大気汚染物質以外の別の因子の影響を強く受
Frompolysa⊂⊂harides
FrommonosaCCharide
0.0 1.0 2.0 3.0 4.0
GIucoSeCOnCentration(FL,A)
図3.14 降水中D-glucoseの由来による分類
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図3.15モミとスギの林内雨のNO{沈着量と無機イオン沈着量の関係
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けていると考えられる｡
図3.16に林内雨中の中性糖､ウロン酸､金
属イオンおよびホウ素濃度を pNO,の一定範
囲毎に示した｡金属イオンの溶脱量について
は､総沈着量の指標としての Na+濃度に対す
る比として表示したが､これは以下の2点の
理由に基づく｡
･Na+もまた樹木から溶脱するが､その量は
Ca2◆に比べてごく僅かである
･Na'は林外雨､霧水およびェアロゾルに含ま
れており､酸成分の負荷量が多いときは全て
の成分凍度が高くなる傾向にある
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図より､NO｡-速度の変動が中性糖溶脱量に
大きな影響を及ぼしていると推測される｡特
にpNO3:3.5-3.0の範囲で顕著であり､4.0
-3.5の範隣に比べモミで約2.91倍､スギで
約2.89倍の上昇となった｡この事はpNO｡:4.0
-3.0間に境界値が存在していることを示唆
している｡なお､pN03の低下にあまり影響が
ない成分もあり､L-fucoseや D-xyloseがこ
れに該当する｡このような差が生じる理由と
しては､現在のところ明確ではないが､元の
構成多糖の存在形態によるものと考えられるO
また､これまでの研究より､PN03の低下は
Jヽ.I
i:-i
8'箇
十
II./Glu
Gal
･Man lJ
Xy暮Ar°-1Fu⊂RnaO Ua
? ?
? ? ?
? ? ?
?
?
?
? ?
? ?
? ?
??
? ?
?
? ?
?
?
?
5.0-4.5 4ふ4.0 4.0-3.5 3.5-3.0
pNO3inthroughfaH
図3･16林内雨中の中性糖､ウロン酸､金床イオン及びホウ酸濃度とpNO31の関係
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林内雨中の Ca2◆濃度を増加させることが明ら
かとなっているが 15)､それと関連深いホウ素
や中性糖､ウロン酸濃度も増加する傾向にあ
った (スギについてはpN03とCaZ'/Na+の相関
性があるものの､モミのそれと比べ低い結果
となった (表 3.2))｡この時の降水量は他に
比べ少ないことから､樹冠付着時間や霧など
による影響が考えられる｡菜中のホウ素要求
量は､開花期などの生殖生長期に特に高くな
り､それが欠如すると生長が停止することが
報告されている 16).また､Ishiiらは､ホウ
素欠乏した培地でカボチャを水耕栽培させた
ところ､菜の細胞壁の肥厚が正常なものと叫
べ膨潤していることを確認した (図 3.17)17)0
この膨潤は､細胞壁密度の増加に起因するの
ではなく､dRG-ⅠトBのホウ酸エステル架橋欠
如によるものである｡このようなことから､
酸性沈着物質が引き起こす菜内成分の溶脱は､
樹種に関わらず植物の持つ生理学的機能を低
下させていることが予想される｡
表3.2スギ､モミにおけるpN03と
各々との相関性
図3.17葉の細胞壁の肥厚の膨張
図 3.18には､酸性度の指標であるpN03と
複 合 多 糖 類 由 来 D一glucose (From
polysaccharide,FP,〇､lineÅ)と単糖類由
来 D-glucose(FrommonoSaCCharide,FM,△､
lines)との関係を測定樹種鎧に示したopN03
の低下に伴いFPは増加する傾向にあり､特に
モミでその傾向は強かった｡対照的に､FMは
全体的にデータにバラツキが大きかった｡以
上のことから､FMは主にエアロゾルのような
粒子状物質の起源によるものと考えられる｡
(2)林外雨降水量と林内雨沈着量との関係
樹冠からの溶脱を支配する要因として降
水量が考えられる｡図3.19に林外雨の降水量
とモミ林内雨成分の沈着量の関係を示した｡
また､図3.20に林外雨降水量とスギ林内雨成
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図3.18pN03と複合多糖類由来および単糖類
由来ゲルコ-ス,･濃度の関係
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図3.19林外雨の降水量とモミ林内雨成分の沈着量の関係
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図3.20 林外雨降水量とスギ林内雨成分の沈着圭の関係
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分の沈着量の関係を示した｡ここでは､林外
雨を降水量の影響を検討するための比較対象
とした｡林内雨の降水量は樹冠に沈着した努
水による増加､樹冠上での蒸発による減少､
枝から樹幹を伝い樹幹流になることによる減
少などで林外雨の降水量から増減する｡その
ため､樹冠に対する接触や洗浄の効果を評価
するためには林外雨の降水量を用いることが
適切であると考えられる｡
モミ､スギ共に林外雨の降水量とK十沈着量
の間に正の相関がみられた｡一方､ca2◆,Nat,
Mg2◆及び NO3~はそれぞれ降水量に対する相関
はみられなかった｡K+と降水量の関係は､K◆
の溶脱が枝葉と降水の接触により促進される
ことによると考えられる｡Likensらは､降水
量がK'の正味の溶脱量の予測に使える唯一の
変数であり､乾性沈着期間や雨の酸性度との
相関はないと報告しているiさ).しかし､本研
究室における植物枝葉-の擬似酸性霧の暴露
実験において､暴露溶液のpHが小さいときに
はK十の溶脱が促進されているという結果が得
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られている｡また､林内雨の NO｡ー沈着量が増
加するときもK+沈着量が増加する傾向がある｡
従って､K◆の溶脱は降水量が主要な支配要因
となっているものの､酸性沈着物の影響も受
けているといえる｡
K+沈着量についてモミとスギとの間で比較
すると､モミの方が同じ降水量に対して沈着
量が大きくなる傾向があった｡従って､スギ
よりモミの方がK+の溶脱が起こりやすいと考
えられる｡
(3)無機イオン濃度とDOC濃度との関係
植物枝葉からは無機イオンの他に有機酸
や中性糖などの有機化合物も溶脱している｡
そこで図3.21に､モミ､スギ林内雨における
無機イオン洩度とDOC濃度との関係を示した｡
モミ､スギ共にK◆濃度とDOC濃度との間に正
の相関がみられた｡モミ林内雨の Ca2十及び
MOS-濃度と DOC濃度との間にも相関がみられ
た｡一方､スギ林内雨の Ca2◆及び NO3~濃度と
DOC濃度との間では相関が小さかった｡K+浪
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図3.21モミ･スギ林内雨における無機イオン濃度とDOC漉鹿との関係
･78･
度とDOC濃度の間に相関が認められたことか
ら､樹冠から有機酸が溶脱する際にK十が対イ
オンとして溶脱している可能性が示唆されるO
-方､K+濃度に対してDOC濃度をプロット
した図において回帰直線のy軸の切片は､モ
ミ､スギ共に5.8に近い値を示した｡また､
林内雨試料個別のDOC濃度の最低値について
もモミで4.023､スギで3.043(ppmc)を示し
た.従って､K+と有機酸が対になって溶脱す
ることとは別の機構による有機物の溶脱も考
えられる｡例えば､樹幹流や林内雨にはグル
コ一一スに代表される中性糖類が豊富に含まれ
ており､林内雨中ではDOCの7-8%を占めて
いるcLかし､林内雨のDOCの化学組成につ
いては十分解明されていない｡
K+濃度とDOC濃度の関係をモミとスギとの
間で比較すると､回帰直線における切片､傾
きに大きな差はなかった｡従って､K+と有機
酸の溶脱挙動に樹種間の差はないものと考え
られる｡
3.1.3.5.樹冠通過率とその支配因子
林内雨と樹幹流による物質降下量､樹冠上
での降雨の蒸発を明らかにすることは､森林
生態系-沈着する酸物質量を把握するだけで
はなく､酸性降下物が植生､土壌および物質
循環過程へ及ぼす影響を明らかにする上で重
要である｡ここでは､降雨強度計を用いてス
ギ､モミを対象に樹幹通過率とその支配因子
を検討した結果について示す｡
○降雨の樹冠通過率
森林樹冠に降り注ぐ降水は､林内雨 ･樹幹
流として林床に達するもののほか､樹冠上で
蒸発するものもあるo降水がそれらの過程に
どの程度移行するのかを明らかにするととも
に､樹冠への霧の寄与を明らかにする目的で､
モミとスギそれぞれの林内雨と林外雨との関
係を霧発生時 ･霧非発生時と分け､図 3.22
に示したo
全降水試料から､モミでは80%が林内雨に
なると言える(r=0.92)05-10%が樹幹流に7:i
るm)と報告されているので､葉上の蒸発は10
-15%に相当するものと考えられる｡またスギ
では 69%が林内雨になり(r=0.91)､葉上の蒸
発は 2l-26%に相当するものと考えられる.
葉上の蒸発が降雨の 10%あるいは 20%の割合
で行われるものであるなら､汚染物質が樹冠
上で濃縮され､降雨による樹木-のダメージ
はそれだけ大きくなると予想される｡
なお､林内雨量は対象木の樹冠が隣接木の
樹冠と重なっている場合､樹幹からの距離で
異なる分布が示されるが､この採取点では隣
接木の影響を考える必要はないCまた､林外
雨が樹幹流となる割合の 5-10%はスギにつ
いての報告催であるが､この樹幹流に関して
も樹種､降雨強度､樹高､樹薬の密度などの
要因により､その絞量は変化するものと考え
られる｡例えば､樹肌が平滑の樹種は樹肌が
粗の樹種よりも樹幹流下量が多い｡モミはス
ギよりも樹肌が粗のため､樹幹流として観測
される割合5-10%を下回ると予測される.
次に霧の寄与について検討するCモミを対
象とした場合､降雨の樹冠通過率は弄発生時
では 85%(r=0.91)､ 弄非発生時 (降雨のみ
の樹冠通過率)では65%(r=0.92)であり,こ
の 20%の差は薪水の林内雨-の寄与と考えら
れる｡スギを対象とした場合も､霧発生時で
は 83%(r=0.87)､ 穿非発生時では 63%
(r=0,93)であり,この 20%の差は霧水の林内
雨-の寄与と考えられる｡このことから霧水
の寄与はモミ･スギいずれも20%であった0
3.1.3.6.樹冠の特性
降雨の樹冠捕捉量と､林外雨と比較した林
内雨の観測時間の遅れについてモミとスギを
対象に比較した結果を図3.23に示す｡林内雨
観測時間の遅れは林内雨が観測され始めた時
間から林外雨が観測され始めた時間との時間
差を､樹冠捕捉量は林内雨が観測され始めた
時点までの林外雨量を示している｡スギはモ
ミより樹冠捕捉量が多い｡このことは葉上の
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蒸発の割合からもうかがえる｡この要因とし
て､樹冠下の降雨強度計の設置地点の問題も
あるが､多くは樹木の形状に起因していると
考えられる｡樹冠捕捉量はモミでは3.0mm､
スギでは4.0…付近に集中していることが見
られる｡林内雨の観測時間の遅れもスギの方
が大きかった｡ただし､捕捉量は一定の値に
とどまる傾向があるものの､観測時間の遅れ
に関しては降雨強度､樹冠の濡れの状態 (寡
の発生､前回の降雨からの時間間隔)に依存
しており､大きく変動する傾向がある｡
3.1.3.7.林内雨の収支
樹冠上の溶脱と樹冠-の汚染物質の様々な
沈着形態の寄与率を解明する目的で､モミを
対象に検討した結果を以下に示す｡
この日的においては､沈着速度を求めるこ
とが重要であり､ここでは各成分の林内雨沈
着量から求めた｡様々な沈着形態ごとの沈着
速度を表3.3に示す｡計算過程の詳細につい
ては以下に示すDすべての成分について､林
内雨沈着量から求めた値は文献借を上回ったo
この要因として以下のことが考えられる｡一
つは､大山では霧の発生頻度が高いため樹冠
が濡れていることが多い｡濡れている樹冠で
はガスやェアロゾルの沈着速度が増加するこ
とが考えられる｡そして樹冠の大きさにも関
係があると考えられ､樹冠が大きければ沈着
量が多くなり､それにつれて算出された沈着
速度は増加する｡沈着速度は上記のような要
因をはじめとして､多くのファクターに影響
されるため文献値自体も様々である｡
<計算方法>
林内雨の収支についての計算方法､及び各
沈着速度の算出方法を以下に示す｡
林内雨､林外雨沈着量
R(meq/m2/day)式 ,aim(meq/m3)×降水量(n)/時
間(day)
霧水沈着量
F(meq/mZ/day)-C,｡g(neq/m3)× (林内雨量(n)
ー降水量(帆)×0.60)/時間(day)
Vf.g=F/Cf.1
降水量に林外雨が林内雨として観測される割
合0.6(図3.22で示した芽非発生時のモミ樹
冠通過率)を掛けたものと林内雨との差を霧
水量とした｡
乾性 (ェアロゾル､ガス)沈着畳
D(meq/㌔/day)=林内雨沈着量- (林外雨沈着
量+霧水沈着量)
DNa-(CND(粗ガ×V軌大+CNa(削､)×V粗大/10).e.｡S..
-V粗大の決定
Dcl-(cc.×V)gas+ (CcL(粗大)×V粗大+cc.(削､)×V
粗大/10)ae.｡S｡.ー Vgasの決定
エアロゾル沈着息
A(meq/m2/day)≡(CXV)aerosol
ガス沈着畳
G(meq/m2/day):(CXV)印S
Naの乾性沈着はエアロゾル由来とし､微小粒
子の沈着速度は粗大粒子の 10%と仮定した
21).clの乾性沈着はガス､エアロゾル由来と
し､得られたガス沈着速度に0.3を掛けたも
のを弱酸性ガスの沈着速度とした 二Z)｡また､
ガスに関してはHClとHN03がH'を､HClがCl~
を､HNO,がNO3~を､S02がSO42~を生じるとし､
強酸性ガスをHClとHNO3､弱酸性ガスを S02
とした｡なおこの計算では､Naとclは枝葉
とのイオン交換をしないと仮定し､この Na
と clからすべての粒子成分とガス状成分の
沈着速度を見積もった｡
溶脱､吸収量
L(meq/㌔/day)=(林内雨沈着量)- (R+F+D)
林内雨沈着から林外雨､霧水､乾性沈着を引
いた値がプラスなら溶脱､マイナスなら吸収
とした.
3.1.3.8.樹冠における物質収支
表3.3で示した沈着速度をもとに樹冠にお
ける物質収支-の各沈着形態の寄与を成分ご
とに計算した結果を図3.24に示した｡図から
Na+､Cl~は湿性沈着が主であり､海塩由来で
あると考えられる｡NH4十に関しては乾性沈着
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が主であり､アンモニアガス由来であると考
えられる｡K+､ca2十は溶脱が主であり､また
NH/の吸収量が特に多いことが示されたoNO,-､
so｡2-は湿性沈着､乾性沈着ともに同程度の割
合で占められており､硝酸や硫酸塩由来であ
ると考えられるo 溶脱量と陰イオン吸収量と
を加えたものは､陽イオン吸収量とほぼ等し
いと見積もることができる｡無機塩類の栄養
としてK､Mg､Ca､加えてNやS､pなどが植
物の生育に必要である.NH｡+､NO3Lは窒素固定
をする際に必要であり､図に示されている吸
収分は樹木-の栄養として摂取されていると
考えられるo葉を構成しているK+､Mg2+､ca2十
は林内雨沈着量のそれぞれ 92%､35%､46%を
溶脱量で占めている｡H十の吸収量 (0.78
meq/m2/day)は､氏+､Mg2+､ca2十の溶脱量 (1.00
meq/m2/day)とほぼ等しい｡このことは､樹
冠上のイオン交換反応により H+が消費され､
K+､Mg2+､ca2+の溶脱が起こったものと考えら
れる｡アンモニアガスの沈着量が過剰に多い
のは Cl~を枝葉との相互作用をしないと仮定
し､HClの沈着速度を算出し､その値をその
ままアンモニアについても沈着速度として用
いているからである｡C1~は溶脱や吸収の可能
性もあり､強酸とアンモニアの沈着速度が等
しいと仮定していることには今後の検討が必
要であろう｡
○汚染寄与度
NO｡~を汚染の指標としてそれぞれの寄与
を図3.25に載せた｡汚染の寄与はエアロゾル
微小､エアロゾル粗大､林外雨､霧水､ガス
の順に大きくなっていく傾向が見られた｡
○ 標高依存性
図 3.26に林内雨の標高依存性を示した｡
林外雨量の標高依存性は見られないため､林
内雨量の増加は霧によるものである｡その雰
水量の増加により沈着量も増加傾向にある｡
このことは､雰水の汚染寄与率が標高ととも
に上昇することを示唆している｡
表3.3さまざまな沈着形態ごとの沈着速度
沈薄形遍 A-PI-vfcm/S)
林内雨による干潮Gi ･i.iT
轟 52.t) 18.0
エアロゾルく槌夫) 6.1 一一0
エアロゾルく敬小) q_6 8_I
強酸性ガス ltI_9 1.0
窺敵性ガス 3_3 0.3
NH}ガス lI〇一〇 1.0
3.1.3.9.林内雨の空間的分布特性
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林内雨の空間的分布特性は､樹冠-の汚染
物質の沈着メカニズムを把握する上で重要で
ある｡このために2本のモミを対象に､1つ
の樹冠下に計7個 (樹幹近傍に1個､北西､
南､東の各方向に樹幹からの距離を変えてそ
れぞれ2個)の採取器を設置した(図 3.27)0
採取期間は2005年 10月2日～11月 14日で
あり､l週間毎に採取を行った｡10月 2日～
10月 10日の C4､F2は欠落している｡上o月
10日～11月 14日における各採取地点の降水
量と沈着量の組成を図3.28に示した.
0降水量の比較
降水量が多く観測された10月10日～10月
23日のデータを用いて､樹幹からの距離によ
る降水量の分布を図 3.29に示した｡モミ-I
について､樹冠縁で降水量が少なくなる傾向
があることから枝の先端では小さな菜が密集
しており降水を保持しやすい形状になってい
ることが考えられる｡モミ-2がモミ-1とは異
なった分布を示している要因のひとつとして
他樹の影響が考えられる｡他樹の影響がある
場合､降水量は少なくなる傾向にあり､その
要因として葉上の保持が考えられる｡また､
薬密度が小さい箇所では林外雨の通過が容易
になり降水量が多くなる傾向がある｡
○沈着量の比較
東側ではモミ-1でC5〈C6､モミ-2でF5くF6の
順で沈着量が高い｡南側では明らかな変化は
見られず､北西側ではモミ-1でClくC2くhtl､モ
ミ-2で FlくF2〈M2の順で沈着量が高くなる傾
向が示された｡このことから樹幹からの距離
による沈着量の分布は樹幹に近づくにつれて
沈着量が増加する傾向にある｡ 1週間毎の沈
着量の方角依存性と風配率(%)を図3.3()に示
した｡多くの場合で西､南東､北東の順に沈
着量が増加 しているo風向頻度は特に酉から
の風が多いことから西部の沈着量が多くなる
と思われたがその傾向はほとんど見られなか
った｡山の表層における風向は地形による影
???? ? ? ? ? ???
?? ?
? ?
? ? ? ?
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響が強く､空気塊が谷部に収束され谷に沿っ
て流れる影響が支配的であることを考慮する
と､斜面にある北東側の沈着量が多く､その
反対側にある西側の沈着量が少なくなったも
のであろう｡また､10/17-10/23の沈着量の
分布､特にNO3-に着目すると方角依存が見ら
れなかった｡その一因として､18日に大量の
F
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什 NHI～,◆ K' Mi◆C㌔◆C｢ トD{S0-2-
降雨があり､乾性沈着の影響が相対的に小さ
かったことが考えられる.一方､10/30-ll/7
の試料では期間降雨が少なく､乾性沈着の影
響を多く受けており､その結果､明らかな方
角依存性が示されたと考えられるo樹冠の大
気汚染物質の乾性沈着を考える上で､樹冠の
斜面に対する方向が重要であることが示され
ZY
什 NH一◆旭◆ K◆ Mi◆ca2'C｢ N〇3-SO121
Ⅳ
け NH一◆N3◆ K◆ MF CkPc｢ N〇9~SO.2-
H'NH/ N3'K' M㌔◆甜 C｢ 卜03-SO12-
0林外雨 田rfl冠近傍 匂北西 B南 ⑬東
図3.30一週間ごとの沈着量の方角依存性と風配率の関係
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○溶脱の挙動
樹冠上のイオン交換反応によりH十が消費さ
れ､冗+､Mg2+､ca2十の溶脱が起こっていること
が示唆された｡この節では酸性沈着に対する
感受性を解明するために､それら溶脱成分の
挙動について検討した結果を報告するo
図3.31には林内雨のK+､MgB､ ca2+濃度に
それぞれ林内雨の収支で得られた各成分の溶
脱量の割合 (K'=0.92,Mg2'=0.35,Ca2'=0.46)
を掛けた値とpN03の関係を表した｡ホウ素濃
度及び総濃度 (K+,Mg2+,caZ十の濃度の総和)
もあわせてプロットした｡また､図中の曲線
はpN03に対する総濃度の近似曲線である｡そ
れぞれの成分で中性に近い降水でも溶脱が確
認されるが､PN03の低下に伴いそれらの溶脱
量は増加の傾向にあった｡特にpN03が3.0-
3.5の付近で無機イオン､ホウ素濃度が著し
く増加しているo最近の研究によると､植物
の必須元素であるホウ素は､細胞壁に存在す
る ペ ク チ ン 多 糖 類 の 一 つ で あ る
Rhamnogalacturonan-ⅠⅠと結合して存在して
いることが明らかにされている｡ペクチン分
子はCa2+により架橋されることで細胞壁構造
をより安定化させる｡pN03の3.0-3.5付近で
ca2◆は他の無機イオンに比べて増加率が高い
ことから､細胞壁の損傷が著しいといえる｡
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またホウ素に関してもCaZ十と同様なことが言
える｡
3.1.4.まとめ
林外雨､秀水､エアロゾル及びガス状物質
について､それら森林樹冠-の沈着経路の定
量的解明と､沈着過程の支配要因について検
討した｡林内雨中の K+､Mg2+､ca2十は PN03の
低下に伴い溶脱量は増加の傾向にあった｡こ
れらの成分は大気汚染物質の沈着によって樹
冠からの溶脱が促進されているといえる｡
pNO｡の低下に伴いホウ素濃度も増加する傾向
にあったが､このホウ素の溶脱は植物の生長
停止を招くことが報告されているC酸性沈着
物が引き起こす菓内成分の溶脱は､樹種に関
わらず生理学的機能を低下させていることが
予想される｡ただしK+の沈着量は大気汚染物
質の沈着の影響を受けているものの降水量が
主要な支配要因であった｡また､K+の濃度と
DOC濃度との間に相関が見られたことから､
K+は主に有機酸の対イオンとして共に溶脱し
ていることが考えられる.
降水試料には高等植物細胞壁を構成してい
る7種の中性糖が含まれており､その濃度は
樹木との接触時間の関係から林内雨よりも樹
幹流で高くなった｡また､林内雨および樹幹
流ではL-rhamnose,D-mannose,D-galactose
i :㌫ 禁 度 ■蔽8,
i/2;5′yL,ti/?.ノ :i.汁:'二･ヽl;る ■ヽ～ ′t,二～fh'Iモガ■/･y7:Yを A
30 35 40 45 50 55 60
pト03
図3.31pN03に対する溶脱量の挙動
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およびD-glucoseが高い割合で検出され､こ
れはとりわけ針葉樹に多く含まれる代表的な
単糖類であるため､樹木からの溶脱に起因し
ていると考えられる｡林内雨観測において､
pN03の低下に伴い中性糖やウロン酸濃度も増
加する傾向にあった｡
降雨の樹冠通過率はスギで80%､モミで69%
であった｡スギはモミより樹冠捕捉量が多く､
林内雨の観測時間の遅れも大きかった｡スギ
の方が降雨を捕捉しやすいことが考えられる｡
また､樹冠捕捉量は一定の値にとどまる傾向
があるものの､観測時間の遅れに関しては降
雨強度､樹冠の濡れた状態に依存しており､
大きく変動する傾向が得られた｡
林内雨として観測された主要無機イオン
成分の樹冠への沈着経路を見積もった｡多く
のイオン成分の沈着経路は林外雨､薪水､ガ
スであることが分かった｡K+､Mg2+､ca2十は林
内雨沈着量のそれぞれ 92%､35%､46%が溶脱
で占められていた｡汚染物質の沈着への寄与
は微小エアロゾル､粗大エアロゾル､林外雨､
霧水､ガスの順に大きくなる傾向が見られたO
標高とともに昇の沈着量は多くなるので､霧
水の汚染寄与率は標高とともに上昇する｡
林内雨の空間的分布特性についてモミを
対象に検討を行った結果､沈着量は風向と地
形に依存しており､谷風の上昇する斜面に面
する南東側で多くなる傾向が見られた｡この
ことから､樹冠-の大気汚染の乾性沈着を考
える上で､樹冠の斜面に対する方向が重要で
あると示された｡
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3.2. 苗木の擬似酸性霧-の応答
3.2.1.緒言
大気から降り注ぐ酸性雨 (弄 ･雪)や酸性
の乾性沈着物質 (ガスやェアロゾルなど)が
森林などの陸上植生の生育に悪影響を及ぼす
ことは､北米や北欧などを中心に多く報告さ
れてきた｡人間活動により生じた大気の酸性
化は､降水や土壌を酸性化させ､自然生態系
を破壊する恐れがあり､地球規模の大きな環
境問題となっている｡石炭や石油の燃焼､あ
るいは硫化金属の精錬に伴って発生した酸性
雨･霧は､自然にある中性環境を酸性環境に
変えつつあり､その過程で特に中性環境に分
布する生物とその物質代謝に様々な影響 ･被
害を与えている｡その主なものに(1)酸性雨･
努に含まれる硫酸や硝酸､亜硫酸ガスなどの
酸性ガスによる影響 ･被害､(2)生物生存に
不可欠な必須元素の供給の過不足による影
響 ･被害 (例えば窒素過剰､マグネシウム不
足など)､(3)酸で溶出するアルミニウムなど
の有害金属による被害､(4)自然生態系の中
で連鎖的に広がる影響 ･被害などがあるO
酸性の強い降水は石油 ･石炭などの化石燃
料の使用燃焼によって発生する硫黄酸化物､
窒素酸化物などの大気汚染物質を原因とし､
ヨーロッパや欧米などの森林や湖沼など-の
影響が問題とされてきた｡酸性雨 ･霧の代表
的な環境被害として森林衰退が挙げられる｡
ヨーロッパでは､旧西ドイツ西部に広がる｢黒
い森｣で1982年頃からモミが立ち枯れ､｢黒
い森｣から ｢黄色の森｣になっている｡旧チ
ェコスロバキアでは 50%以上の針葉樹が中～
重度の被害､ノルウェー (ボ-ミア北西部)
では､例えばトウヒの落葉が 50%以上となっ
て大きな被害を受けている｡森林衰退はドイ
ツを中心にヨーロッパ全域に及んでおり､中
央ヨーロッパでは700万haに及ぶとされてお
り､特に針葉樹林のモミやトウヒの被害は顕
著で､トウヒを中心として森林の全体で 60%
近くに及んでいる (ヨーロッパモミ､オーク
などに被害が多い)｡北米では一定高度以上の
山岳地帯で被害が多く､ニューヨーク州北東
部のホワイトフェース山に植生するトウヒ､
アパラチア及びカナダにおけるトウヒなど､
山岳地帯において深刻である｡中国では1975
年頃から四川省の蛾眉山に植生するモミの衰
退が始まり､山頂ではモミの枯死が 87.3%に
及ぶとされている｡最近では重慶 (南山)の
シナアカマツの衰退も始まっている｡我が国
でも､苫小牧のストローブマツ､赤城山のシ
ラカンパ､ダケカンバ､丹沢大山のモミなど
が被害を受けている｡これら以外にも関東 ･
関西地方のスギの立ち枯れ､奥日光の亜高山
帯でシラピソ､ダケカンバの枯換､丹沢山系
の標高の高い地域でのブナ衰退､富士山のハ
リモミ､シラピソなど様々な地域で森林衰退
が発生しており､深刻な問題といえる｡
森林衰退は1つの要因ではなく､いくつか
の要因の複合された効果によって森林衰退が
引き起こされると考えるのが妥当であろう｡
その要因は､日本､ヨーロッパ､北米でそれ
ぞれ異なり､また同じ国の中にあっても地域
や樹種によっても異なるといえる｡
く丹沢山地におけるブナの衰退〉
ブナは夏緑樹林の一種で､春先に芽吹き､
初夏には緑の乗を着け､秋になれば黄や赤に
紅葉し､冬に落美するというサイクルを毎年
繰り返す｡四季の移り変わりがはっきりとし
ている日本などの東アジアや欧州､北部など
の温帯地域に分布し､熱帯や寒帯には生育し
ない｡日本に分布するブナには､ブナとイヌ
ブナの2つの種類がある (図3.32)｡ブナは､
北海道黒松内から鹿児島県高隈山まで日本全
国､日本海沿岸にも太平洋沿岸にも広く分布
している.一方､イヌブナの分布は太平洋側
に偏っており､ブナよりも標高が低い箇所に
生育する｡
UNESCOの世界自然遺産に 1993年に登録さ
れ､世界最大級の原生林である青森県白神山
地のブナ林は､地球温暖化が進むと僅か 0.1
-10%しか残らないと試算されている (図
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3.33):3)O現在､太平洋側に面した丹沢山地
[主に槍洞丸 (標高 1600m)や蛭ケ岳 (標高
1673m)の800m以上に生育するブナ林の衰退
が問題視されているが､丹沢山地では温暖化
の影響よりも関東平野を発生源とするガス状
大気汚染物質の影響の方が強いと考えられる｡
特にオゾンは樹木-の影響が考えられる濃度
である40ppbをはるかに超える高濃度で出現
していることから､衰退の原因として一般に
見なされている2-J)oブナ苗木-のオゾンの人
工的な曝露実験では､オゾンが乾物生長やク
ロロフィル含量を低下させることが示されて
いるoしかしながら､オ a)
ゾンは植物の生長を抑制
するものの､森林衰退と
の因果関係については不
確かな点が多い｡我々の
フィール ドとする大山中
腹ではpH2.5-3.5の酸
性度の高い努が約 20%程
度発生しており､標高の
増加と共に霧の発生頻度
は増加する｡ブナ衰退域
における酸性霧の発生頻
度は､これまでのところ
明らかではないが､大山
と同程度のレベルである
可能性は高い｡
3.2.1.1.酸性沈着物が
樹木菓ワックスに及ぼす
影響
(1) 樹木菓ワックスの
役割
樹木は菜､枝､幹､根
などで構成されているが､
このうち葉は地上部の全
表面の約 50%を占め (針
葉樹の場合)､大気環境の
直接影響を最も受けやす
い部位であるo菓面はク
チクラ層で覆われ､水分や栄養塩類が植物体
から失われるのを防いでいる21)oクチクラ層
は､クチン質からなるクチクラとその外側に
存在するワックスから構成されており､特に
最外層にあって直接大気と接する部分をエビ
クチクラワックス (クチクラ表層ワックス)
と呼んでいる3)Oェピクチクラワックスは外
気に暴露されて変化 (劣化)するが､それは
通常不可逆的であるZE)｡特に針葉樹では､ほ
とんどの樹種が常緑であり､ ドイツ トウヒな
どでは､葉が9年も着いていることがある｡
そのため､葉は降雨や風の影響を繰り返し受
図3.32イヌブナ(a)とブナ(b)
図 3.33 イヌブナ(左)､ブナ(右)の日本における分布
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けるとともに､大気が汚染した土地では､着
葉中に葉面に沈着する汚染物質も相当量に達
し､しばしばエビクチクラワックスの流亡や
変質の原因となる｡このようなワックスの劣
化は､菓面からの栄養塩類の流出や蒸発 (水
分損失)の増大､菌類の感染などを引き起こ
して､森林衰退の一因となると考えられてい
る28)｡
また､樹木の葉面は大気一植物一土壌系の物
質動態に支配的に関わると同時に樹木自身そ
の結果から影響を受けている｡すなわち､樹
木の葉面には､大気中のガスやエアロゾルが
乾性沈着によって蓄積 し､降水によって洗脱
されて林内雨や樹幹流として樹木の周辺土壌
に負荷される｡
エビクチクラワックスを含むクチクラ層の
最も重要な役割は水分保持であり､気孔によ
り制御された蒸散以外の水分鎖失 くクチクラ
蒸散)を最小限に抑えるはたらきをしている｡
そのため､クチクラ蒸散速度はエビクチクラ
ワックスを除去すると著しく増加する29)｡反
対に､ワックス量が増加するとクチクラ蒸散
速度が低下する現象が農作物 :y)やスギ30)な
どの樹木で確羅されている.このように､ワ
ックスは植物の水分保持と深く関わっている
ので､水分条件の変化はしばしばワックス量
の増減を引き起こす｡さらに､エビクチクラ
ワックスは気象因子に対する防護壁 として､
また菓面微生物の侵入に対する防御壁として
も働いている｡
気孔周辺のワックスが風雨などの自然現象
や汚染物質の沈着などによって失われると､
菌糸などが気孔腔内に侵入し､気孔の閉塞を
引き起こすことがある31)Oまた､微生物が薬
面で繁殖すると､それ自身がエビクチクラワ
ックスの結晶構造を破壊して､菓面の疎水性
を低下 (滞れ性を増大)させ､引いてはクチ
クラ蒸散や菓面からの栄養塩類の溶脱を促進
させることもあるo
(2) 樹木葉ワックスの成分(ェピクチクラワ
ックス)
エビクチクラワックスの成分については､
これまで多くの報告があり､アルコール､ア
ルカンなどの脂肪族化合物の混合物であると
されている:12)｡また､エビクチクラワックス
を含むクチクラ層の成分は､脂肪酸と高級ア
ルコール (C】O-C3｡)のエステル 15%､サポニ
ン配糖休 10%､セルロース 14%､長鎖炭化水素
(C2】～C｡5)が網状に結合 したクチン60%であ
るとされている313)｡一般に陽樹や乾生植物は
厚いクチクラ層をもっている｡この､エビク
チクラワックスを含むクチクラの生合成につ
いては､不明の点が多いが､長鎖の脂肪酸は
マロニルCoAによる伸長と､比較的長鎖のア
シルCoA同士の縮合によって作られる｡そし
て､この長鎖の脂肪酸のα酸化によって高級
アルコールができる｡
トウヒ属において､樹種による違いや組成
と結晶構造 との関連 も明らかになっている
32)｡ほとんどの トウヒに最も多量に含まれる
成分は､2級アルコール､アルカン､2価アル
コール､およびアルキルエステルであるが､
それぞれの含有率は樹種によって異なる｡例
えば､ドイツ トウヒでは､それぞれ､25.6%､
30.9%､18.2%､12.5%であるのに対 し､Blue
spruceではそれぞれ 54.0%､5.9%､26.9%､
10.8%となっていてアルコール類がかなり多
い｡2級アルコールの中でもnonacosan-10-01
(C29の 2級アルコール)はオゾンや酸性降
下物の暴露によって含有率が大きく変化 し
?｡)､かつ､ワックスのtube構造の形成にも関
わっているので､酸性降下物の植物-の影響
を見る上で特に注目されている｡
3.2.1.2.植物の生理的な機能 と植物中の成
分
(1)蒸散作用
薬は呼吸することによって酸素を吸収 し､
炭酸ガスを排出してお り､根から吸収 した水
の大部分は､地上にある集から水蒸気の状態
で排出され､このような作用を蒸散作用 と称
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している.蒸散は､-El中一定の速度で起こ
っているのではなく､昼の間は盛んであるが､
夜にはほとんど起こらない｡蒸散は葉に気孔
からの水の蒸気であり､気孔は昼の間に開い
て､夜には閉じるからである｡この蒸散作用
には､表皮細胞からクチクラ層を通って発生
するクチクラ蒸散作用と､細胞間隙と通じて
いる気孔を通って発生する気孔蒸散作用があ
るoクチクラ蒸散は､クチクラ層を通って葉
の内部から空気中-と起こる水の拡散作用で､
物理的な蒸発と同様に考えることができる｡
これに対して気孔蒸散は､導管の末端から出
た水が葉肉細胞に取られ､この細胞の表面か
ら気腔と呼ばれる細胞間隙の空気に水蒸気の
形で拡散する｡さらに細長い間隙の気孔隙を
通って葉の外の大気中-拡散するので､気孔
開度によって大きく左右されるのが特徴であ
る｡
(2) 気孔開閉
気孔は葉の表皮に数多く見られる｡大きさ
は幅3-12Llm､長さ10-40Lln､その数は植物
の種類によって違うが､1cm当り1000-60000
と言われている34)｡気孔は兼の裏面にだけ見
られることが多いD気孔は表皮細胞の特殊化
した孔辺細胞 2個からできており､その下に
呼吸腔と呼ばれる細胞間隙をもっている｡気
孔の動きは一般に水蒸気の出入り口であるが､
炭酸固定の原料として炭酸ガスの入り口でも
ある｡気孔の開度の一日をみると､日が昇り
始めると気孔が開き､午前中に最大の開度に
なる｡日が沈むと気孔は閉じる｡気孔の開閉
は主として炭酸ガス濃度で調節されている｡
日が沈むと､葉による炭酸同化作用が低下し
て呼吸によって葉の炭酸ガス濃度が上昇し､
大気中の濃度 (0.03%)とほぼ同じになるoこ
のことによって気孔は閉じることになる｡昼
間は光合成によって薬の炭酸ガス濃度が低下
して気孔は開く｡
(3)植物中の無機塩類の必要性
植物体は水と有機物質と無機物質から成
り立っているOまた､物質を構成している元
素の大部分は､炭素 (C)､水素 (H)､酸素 (o)
の三元素であり､光合成によって同化された
ものである｡つまり､CとOは炭酸ガス (CO…)
として空気中から葉を通して取り込み､Hは
水 (H20)として根から攻収するo
植物体に存在する水以外の無機物質の量は､
水を除いた物質全体の 10%も満たない少量で
ある｡しかし､その中には多くの元素が含ま
れており､植物にとって必要不可欠のものが
存在している｡植物の生育に必要な無機元素
は無機栄養素ともよばれる｡無機栄養素は土
の中に無機塩類の形で存在しており､植物は
根から水とともにイオンの形で吸収している｡
植物にとって必要量の比較的多いものは多量
元素とよばれ､窒素 (N)､リン (P)､イオウ
(S)､カリウム (K)､カルシウム (Ca)､マグ
ネシウム (Mg)があるD要求量が比較的少な
いものを微量元素といい､鉄 (Fe)､銅 (cu)､
マンガン(Mn)､亜鉛 (zn)､モリブデン(Mo)､
ホウ素 (B)､塩素 (cl)がある｡
3.2.1.3.植物中の必須元素の役割と欠乏に
よる症状
無機塩類がどのように植物に対して作用
しているかを見るもっとも明確な目安は､植
物の最終的な成長量である｡従って､欠乏に
よる成長阻害がもっともはっきりした物差し
になるDまた緑色植物の場合､葉に病状が現
れやすく､葉の褐色が障害のはっきりした目
印になる｡N,K,P,Mgが欠乏した場合は､
茎の下部に着生する老葉から褐色化し始める｡
老葉中の必要元素が上部にある若い葉-移動
し､再利用されるためである｡
S,ca,Fe,Mn,a,Cu.Znなどの欠乏では､
茎の先端部にある若い葉から褐色化し始めるO
青葉にある元素が体内を移動できないからで
あるo代表的な元素 (K,Mg.Ca)の植物体へ
の役割､欠乏による症状を詳しく述べるC
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(I)K
植物はカリウムをイオンのかたちで能動
的に吸収する｡その際には､Ca2十の存在が不
可欠である｡カリウムの欠乏は､呼吸､光合
成､クロロフィル生成､葉の水分量､といっ
た色々な面に影響する｡タンパク質の生成に
カリウムは関係するので､欠乏状態では形成
層の分解能力が低下する｡実際にカリウム欠
乏でタンパク質合成が抑えられ､非タンパク
質窒素化合物の蓄積をすることが知られてい
る｡カリウムの不足の状態では光合成が低下
しているにもかかわらず､炭水化物の蓄積が
見られる｡これは､タンパク質合成が抑えら
れているため､本来ならばタンパク質の炭素
骨格となるべきものが､使用されずに蓄嶺さ
れたと説明されるCカリウムは液胞に多量に
存在し､気孔の開閉運動に関係している｡
欠乏の際の一般的な症状としては､まず葉
に褐色の斑点が現れ､やがて壊死するが､カ
リウムは流動的であるために､症状はまず熟
成菜に現れる｡
(2)Llg
マグネシウムは光合成と炭水化物の代謝
の 2つの面で重要であり､炭水化物の代謝系
に関する多くの酵素を活性化する｡
マグネシウムが欠乏すると､クロロフィル
生成が阻害され､葉の黄化が見られる｡この
褐色は熟成薬から順次若い葉におよぶ｡そし
て菓縁組鞍が発達し､細胞は小さくなるがそ
の数はふえる｡また師部の発達に影響する｡
マグネシウムはリボソームの会合に必要であ
り､若くて成長中の組織で､タンパク質合成
の盛んな部分に多い｡
(3)ca
土壌中のカルシウムの多くは､CaA12Si03
として存在し､降雨などによって利用可能な
形に変えられる｡土壌の表面はマイナスに帯
電しているので､H+､Ca2◆は強く引きつけら
れている｡そこで土壌中の水素イオン濃度が
高くなると､土壌表面はH十が多くなりこ交換
可能な ca2十が少なくなる｡それで､炭酸カル
シウム､酸化カルシウムなどを添加すること
は､土壌の酸性化の改良と必要な元素の供給
ともなる｡カルシウムは細胞膜の正常な機能
の維持と､外からの刺激に対応するために必
要である｡
カルシウムの欠乏している状態では､頂端
や根端の伸長が悪くなる｡特に､根端細胞で
はミトコンドリアの数が減少し､ひどいとき
には死にいたる｡同化物質の転流がうまく行
えず､葉での炭化水素の含量は高くなるが､
茎や根では低くなる｡また､葉の周縁の色が
薄くなる｡体内の移動は少なく､成長してい
る若い組練や細胞に欠乏症が現れる｡
3.2.1.4.本研究の目的
関東平野南西部の丹沢山塊東端に位置する
丹沢ではモミの立ち枯れやブナの衰退が見ら
れ､丹沢大山では標高の上昇にともない秀の
発生頻度が増加し､また発生する霧の 10-
25%がpH3.5以下の酸性霧であることから､酸
性霧の森林生態系にもたらす影響は大きいと
考えられる｡これまで､我々は以下のことを
明らかにしてきた｡
関東平野南西部の丹沢山塊東端に位置する
大山での酸性霧 (pH3)の組成をもとに､モミ
-の擬似酸性霧水の長期の噴弄実験 (室外噴
弄実験)を行ったところ､実験開始から数ヶ
月は含まれている硝酸塩やアンモニウム塩が
栄養源となり成長速度は大きくなったが､次
第に枝から異常な発芽や新芽の不完全展開､
先端部の白化､薬の厚みの減少などの生育被
害が生じた｡長期の噴霧実験では霧水の酸性
度の低下に大きく依存することが明らかにな
った｡菓表面のエビクチクラワックス層が侵
食されることによる水分損失などの影響があ
るo
短期噴霧実験 (室内噴霧実験)では､pHの
低下に伴い無機塩類､糖類の溶脱量が増加し､
菓表面のエビクチクラワックス層の減少が生
じた｡塩を添加した系においは､HNO3単独の
系よりも蒋脱量が増加した｡塩が細胞組織-
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の浸透性やイオン交換の作用の変化に関与し
ていると考えられる｡
本研究では酸性芽と樹木 (モミ､スギ､ブ
ナ)の衰退､立ち枯れとの関連性を把握する
ために､樹木苗木-の擬似酸性薪水の噴霧実
験を行いその影響を検討した｡酸性霧の濃度､
組成の影響､さらに､モミ､スギ､ブナの酸
性葬沈着による溶脱機構の違いや酸緩衝能の
違い､酸によるワックスの溶解性を明らかに
することを目的とし､様々な系において噴霧
実験を行った｡
3.2.2.実験方法
3.2.2.1. 擬似酸性矛がブナ､モミ苗木の生
長に及ぼす影響一室外実験-
(1)苗木の生育条件
神奈川大学研究棟において､ブナ苗木 (7
年生)とモミ苗木 (6年生)を赤玉土と腐葉土
の比率を2:1とした土壌を入れた鉢 (4L)
の中で2004年07月から生育させた｡それぞ
れの鉢には､自動潅水装置を用いて 1日に2
回 (06:00と18:00)､1回当たり約800mL
の水道水を潅水した｡また､肥料として1年
に 1回の割合で直径 1cm程度の油粕を 2g
ずつ与えた｡
(2) 霧の噴霧条件
噴霧実験は､苗木をあらかじめpH3処理区
(ブナ :12本､モミ :8本)､pH5処理区 (ブ
ナ :12本､モミ :8本)および対照区 (ブ
ナ :6本､モミ :1本)の3グループにわけ
て行ったopH3処理区に使用した擬似酸性寮
溶液は､大山で採取している霧水のうち酸性
度が最も高かった時のイオン組成を参考に､1
∬山硝酸､1mM塩化ナトリウム､ImM硫酸ア
ンモニウムの混合溶液として調製した｡一方､
pH5処理区には汚染度の低い霧水として､pH
3の擬似酸性溶液を100倍稀釈して使用したo
これらの擬似酸性格液は､簡易移動型チャ
ンバー (1,8mXl.5mXl.6m)内で二つのド
ライフォグ加湿ユニット (いけうち､AKIMist
B)を用いてブナ､モ ミ苗木に噴霧 した
(Figure2.5)｡ドライフォグ加湿ユニットは､
コンプレッサー (日東工機､LC-910)で圧縮空
気を送ることにより直径 20JLmの努粒を流
量鍋 l.0Lhrllで噴霧することができる｡擬
似酸性溶被の噴寮は､1週間に2回の割合で2
時間行い､噴霧終了後はチャンバー内で 20
分間静置した｡なお､酸性溶液を噴男する以
外はできるだけ自然環境下で苗木を生育させ
るため､特別に温度制御は行わなかった｡こ
のような噴霧実験は 2004年 09月～12月､
2005年04月～07月および09月～12月まで
の期間に行った｡
(3)評価方法
① 生長測定
擬似酸性霧によるブナ､モミ苗木の生長阻
害を調査するため､年に2,3回程度､樹高と
土壌から約5cmの箇所の幹直径を測定した｡
また､ブナ苗木について2005年07月～12月
にかけて1個体当たりの葉数をカウントし､
落葉率を調べた｡
② ェピクチクラワックス量の測定
エビクチクラワックス量の測定は､Saseら
の方法に従った3-3)｡モミ苗木から当年生およ
び1年生針葉を含む枝葉を採取し､実験室に
持ち帰った後に枝部と菓部を慎重に分けた｡
葉は超音波洗浄機を用いて純水で 1分洗浄
し､50℃以下で 30分間電気炉で乾燥させ､
室温 (25℃)になるまで放置したoなお､超
音波洗浄によりワックス畳が影響を受けるこ
とはない｡乾燥させた菜から約5.0gを分取
し､20mLクロロホルムで15秒間振とうさせ､
エビクチクラワックスを抽出した｡葉や器壁
はさらに5mLのクロロホルムで洗浄し､先の
と併せたOワックスの粗抽出液は､菓面に付
着していた粒子状物質が懸濁しているため､
液紙 (No.5C､直径 110mm､東洋漣紙製)を
使用した渡過により除去を行った｡これを重
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量既知の小ビーカーに入れ､熱水浴で蒸発乾
固させた後に再びビーカー重量を測定し､そ
の差分をワックス量とした｡ワックス量の表
示は､単位乾燥菓重量当たりに換算し表示し
た｡
(卦 エビクチクラワックスの赤外吸収分析
赤外吸収分析を行うにあたって､試料の調
製には錠剤法を用いた｡すなわち､KBr500mg
をメノウ乳鉢に入れ手早くすり潰し､エビク
チクラワックスを約3mg加え試料全体が均一
になるように混合した｡その後､加圧装置で
プレスを行い錠剤を成型 し､フーリエ変換型
赤外分光装置 (FT-IR)に供した｡
(参 ゲル浸透クロマ トグラフ (GPC)によるエ
ビクチクラワックスの分子量の測定
噴霧後の枝葉からエビクチクラワックスを
抽出した後､サンプル瓶にワックス 1mgと溶
媒であるテ トラヒドロフラン (THF)を 2mL
を入れワックスを溶解させたのちゲル浸透ク
ロマ トグラフィ (GPCIOl昭和電工製)にて測
定した｡
⑤ クロロフィル含有量の測定
各処理区のモミ苗木から当年生および 1年
生針葉を5枚採取し､磁性乳鉢で磨り潰した｡
その後､80%アセ トンでクロロフィルを抽出
し､この操作を抽出綾が緑色でなくなるまで
行い､正確に10mLに定容したOこの抽出液
を紫外可視分光光度計 (UV-265,UV-1700､島
津製作所製)により646nm､663nmの波長に
おける吸光度 A6｡6および A66,を測定し､以下
の式からクロロフィルa(Ca)､クロロフィル
b(Cb)含有量を算出した｡
Ca(mgL~1)=12.21×A663-2.81×A646 (3.1)
Cb(mgL~))=20.13×A6.6-5.03×A66, (3.2)
クロロフィル含有量の表示は､単位生薬重量
当たりに換算し表示した｡
3.2.2.2. 溶脱成分からみたモミに対する擬
似酸性霧の影響一室内実験一
(1)植物試料と溶脱実験
溶脱実験には､モミ苗木 (15年生)から採
取した当年生針葉を使用し､酸性溶液の噴霧
はKle… らが報告している方法に従って行っ
たr56)｡モミ枝葉は､液休肥料 (ハイポネック
ス原液 5-10-5,N2:H3PO4:K=5:10:5､
村上物産)を5mL(5倍稀釈溶液)を入れた試
験管に装着した (図3.34)｡擬似酸性溶液は､
室外実験と同様の組成で噴霧 し (流量 4mL
min~1､計 360分間)､得られた接触溶液は 1
時間毎に回収した｡また､菓面に付着してい
る乾性付着粉塵を取り除くため､前処理とし
て10分間､純水をモミ枝葉に対して噴霧したC
(2)溶脱成分分析
接触溶液は､フィール ド調査の林内雨と同
様に､その溶脱成分を分析した｡
(3)走査型電子顕微鏡 (SEM)による菜表面の
観察
菓表面に存在するエビクチクラワックスを
観察するため､擬似酸性霧を噴霧処理した薬
に金蒸着を施 した後､SEM(S-4000､日立製作
(i)NebuliZer
C2jNutrient
(lhFirneedles
釘 ubingpul叩
A:bAppliedso一ution
u orTIPreSSOT
I(7hQuartzflJter
図 3.34 噴霧実境装置
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所製)で直接観察した｡以下に分析条件を記す｡
加速電圧 15kV
2次電子分解能 1.5nm
電子銃 冷陰極電界放射型
電子入射角度 900
(4)生体膜結合型カルシウム(mCa)の分析
酸性霧の曝露により葉肉細胞中の生体膜結合
型カルシウム(mCa)に及ぼす影響を検討した.酸
性霧処理した生薬は,プラントミクロトー ムにより
断面厚100pl程度にカットし,この断面を蛍光
プロー ブであるクロロテトラサイクロン(CTC)で染
色した.画像撮影は､一定条件下で正立型蛍光
顕微鏡システムと自動露光制御を備えたカメラ
により行い,画像解析ソフト(IMAGE-PROPLUS)
で韓影した写真の蛍光輝度を測定することにより,
菓内のmCa変化を評価した37)｡
3.2.3. 結果と考察
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血赫 由血細叩
2004 2005
図 3.352004年 9月-2005年 12月の横
浜における気象パラメー タ
3.2.3.1.ブナ苗木に対する長期擬似酸性霧
噴芽実験 (室外実験)
本研究では､酸性芽と森林衰退の関連性に
ついて検討するため､2004年09月から2005
年 12月まで専用チャンバーを使用 し､硝酸で
pHを3と5に調製 した擬似酸性霧のブナ苗木
-の噴霧を開始 した｡
(1)ブナの生長
図3.35に2004年 9月から2005年 12月ま
での横浜における気象パラメータ (気温､湿
度､日射量および降水量)を示 した｡気温､湿
度､日射量の平均値および総降水量はそれぞ
れ､16.0℃､63.7%､5.49hr.day~lおよび
2560mmであった｡なお､2004年 10月に降水
量が著しく高くなっているが､これは台風 22､
23号の影響によるものである｡また､同期間
における 03と NOx濃度の平均値はそれぞれ
14.2ppb､42.4ppbであり､国設丹沢酸性雨
測定所 (酉丹沢)で1995年から2000年まで観
測された平均値 3)と比べ､オゾンで約 1/3倍､
NOxで約8倍であった｡
図 3.36にはブナの生育状況を樹高および
??
??
? ? ? ?
??
･94･
?
? ?
?
Month
図3.36樹高および幹の直径によるブナの
生育状況
幹の直径として示した｡なお､樹高と幹直径
は2004年9月の測定値 (表3.4)を1とした
割合で表示した｡これより､樹高については
各処理区間に有意差は見 られなかったが
(p〈0.10)､対照区で酸性霧処理区よりも高い
傾向にあったo一方､幹直径についても樹高
と同様な変化を示しており､2005年 12月の
段階では対照区と酸性霧処理区間に有意差が
見られなかった (pく0.10)｡このように､対照
区とpH3処理区間の差は僅かであることから､
擬似酸性溶液中の NM/や NO31といった無機態
窒素が肥料として土壌もしくは葉から直接吸
収したと考えられ､このような現象は､国内
外の針葉樹 (例えばモミやスギ)で数多く報
告されている 39･40)
(2)酸性霧が乗数に及ぼす影響
ブナ苗木に対する擬似酸性霧噴霧の影響は､
菓密度や菜面積にも影響が生じた｡図 3.37
に2005年7月時点で撮影 した各処理区のブナ
苗木の写真を示す｡これよりpH3処理区の一
部には､菜密度や薬面積がpH5処理区のそれ
と比べ著しく低下する現象が見受けられた｡
ブナは通常､互生と呼ばれる葉の付き
方をするが､pH3処理区の写実を見る
限りそれには従っていなかった｡さら
に､2005年 04月当初は菜を付けたも
のの､それ以降生長が停止し枯死した
苗木がpH3処理区で2本確認された｡
そこで､2005年 7月から12月にか
けて､各処理区の 1個体当たりの葉数
を測定した (図 3.38)｡なお､測定に
あたって､菜の色や大きさなどは考慮
に入れなかった｡図より､7月時点の
英数は､pH3.5処理区でそれぞれ苗
木 1本あたり 510±83.4､775±85.9
表3.4 2004年9月のブナの樹高と幹直径
TeatmentPlantheight如) StemdiameteTtW)
pH3 106±351 14.6±0.958
pH5 104±2.78 15.6±0.900
⊂ontJOl 1O4±336 12.6土1.04
(平均値±標準誤差)となり､pH3処理区で有
意に減少していた (pく0.10)｡これまで､モミ
苗木を対象とした同様の擬似酸性霧噴雰実験
で､pH3処理区の新芽の数が対照区と比べ減
少し菜の総質量も減少することが明らかとな
っており39)､ブナ苗木についても同様な傾向
が見られた｡
ブナは秋から冬にかけて葉が黄変し最後に
落葉する｡この一連のメカニズムは一般的に
次の様に説明できる｡夏から秋にかけ次第に
日照時間が短くなり､気温が低くなることで
樹木は菜を落とす準備を始める｡まず､菜中
の葉緑体 (主成分 :クロロフィル)が分解さ
れ､また､炭水化物やタンパク質､無機塩類
が葉から茎-と移動する｡その結果､集中に
は代謝の際に不要となった物質のみが残るこ
とになり､薬の動きが弱くなると､葉柄の基
部に離層と呼ばれる特殊な細胞が作られ､こ
れが生成されると薬を落とす準備が終了する｡
そこで､この落葉現象に軟性斉の影響で差異
が生じるのではないかと考え､各処理区にお
ける乗数を数えて落葉率 (7月を 1とした割
令)を調査し､その結果を図3.39(a)に示し
図3.37 2005年 7月時点での各処理区のブナ苗木
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図3.39各処理区の落葉率(7月を1とした割合)(a)と､
落葉率と気温の関係(b)
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た.また､同期間の落葉速度 vfを苗木一本
の一日あたりの平均落葉枚数として算出し､
表 3.5に示 した｡
pH3処理区のブナ苗木は､9月頃から落葉
が加速 し始めてお り､その時点の落葉速度は
3.04day~1と他の処理区 (pH5:1.75day~l,
対照 :1.60day~l)に比べ約 2倍高く､英数
は7月当初の8割程度まで減少したOこれを
落葉率として考えると､2割が落葉 したとい
うことであり､さらに､同じく8割程度とな
った時期を他処理区と比べると､落葉は約
1.5ケ月程度早まっていた｡通常､落葉は気
温が低 くなるに伴い加速 されるが (図 3.
39(b))､気温の影響よりも酸性霧の影響の方
が大きいことを示唆する結果となった｡この
ような落葉時期の早期化は､植物体内での離
層の形成時期に狂いが生じた結果であり､酸
性霧がその生理学的機能を阻害させたと考え
られる｡
3.2.3.2モミ苗木に対する長期擬似酸性霧噴
霧実験
(1)酸性沈着物の影響評価におけるワックス
の重要性
我々の研究フィール ドである大山は､標高
700m以上でのモミ原生林の立ち枯れが著 し
く､先に述べた霧などの酸性沈着物との関連
が示唆されている｡酸性沈着物は､土壌の酸
性化や植物体-の直接影響を介 して森林衰退
を引き起こすと言われているが､これまで日
本では､酸性沈着物が原因で土壌が酸性化 し
たという明確な事例は報告されていない｡実
際､大山では土壌の酸性は起こっておらず･lり､
また､火山地域の極端に酸性化 した土壌でも
比故的正常に生育しているので､土壌の酸性
化が枯損の直接的原因とは考えにくい4-I)｡そ
れ故､オキシダン ト､酸性沈着物､エアロゾ
ルなどの植物への直接曝露の影響がより重要
と考えられる｡
樹木 (弛上部)表面の約 50%(針葉樹の場
令)を占める菓面はクチクラ層で覆われてい
て､養分流失や蒸散の増大を防ぐ重要な役割
を担っている｡モミ針葉は､線形で通常 2-
3.5cm程度の長さであり (図3.Ilo(a))､薬
の表素面はクチクラ層により光沢を帯び､特
に裏側は中脈の両側に気孔帯の白いす じが肉
眼で確認できる (図 3.40 (b))｡このクチク
ラ層の最外層に存在するエビクチクラワック
スは､酸性沈着物質などにより流亡すると考
えられるので､その影響を調査するため､室
外酸性霧噴寮実験に使用 しているモミ苗木か
ら､当年生および 1年生針葉を含む枝葉を採
取 し､ワックス存在量の測定および SEMによ
る結晶状態の観察を行った｡
(2)エビクチクラワックス量の測定
ワックスは脂肪族化合物の混合物であるの
で､様々な有機溶媒 (例えばエタノール､ア
セ トン､n-- キサン､クロロホルムなど)を用
いて抽出できる｡その中でも抽出効率の観点
からクロロホルムが一般に用いられており､
図3.40 モ ミ 針 葉 (秦 )(a)
モ ミ 針 葉 (慕 )(b)
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図 3.41に示すように完全に葉から抽出する
ことが可能である｡クチクラ内在性ワックス
(Intracuticularwax)を含む全ての可溶性ク
チクラ脂質 (solublecuticularlipids)を抽
出するには室温で6時間以上かかるが､酸性
沈着物などの菓面-の影響を見る場合､エビ
クチクラワックスを対象にすることが多いの
で､通常10-15秒､長くても1分以内の抽出
で可溶化するものをエビクチクラワックスと
して扱う｡この程度の短時間抽出では､クチ
クラ内部の脂質はほとんど溶出せず､且つ､
抽出されるワックス量の再現性もよい｡
図 3.42に各処理区のモミ針葉から抽出し
たエビクチクラワックスの IR吸収スペクト∫
ルを示す｡吸収位置の解析にあたってはまず
スペクトル全体を4000-1500CJT)~lと 1500-
650cmLlの二つの領域に分ける｡前者には伸
縮振動による吸収のみが､後者には変角振動
と単結合による伸縮振動の吸収によるスペク
トルが現れるため､複雑なスペクトルが得ら
れる｡ワックスは､これまでの多くの研究か
らその主成分が二級アルコール､アルカン､
二価アルコールおよびアルキルエステルであ
ることが明らかとなっている｡3400-3200
cm~1には水酸基の幅広い吸収があるが､本来､
アルコール水酸基は鋭い吸収を示し､このよ
うな幅広い吸収は､アルコール水酸基が多分
子間で水素結合を形成していることを示して
いる｡また､分子内にカルボニル基が含まれ
ているため､1700cm~1付近に鋭く強い吸収が
●Nottreatment
現れている｡各処理区におけるスペクトルの
強度を比較すると､pH3,5処理区では C一日
伸縮振動や C-o伸縮振動のピークが対照区
と比べ弱くなっていた｡これは､長期の酸性
霧噴霧によってワックス成分に影響が生じた
ためだと考えられる｡実際､ワックスの構成
成分は､菜の老化や汚染物質の曝露によって
含有率や炭素鎖の長さが変化するという報告
があり43)､今後､分子量分布の測定などより
詳細な検討が必要である｡
図 3.43に､エビクチクラワックスの定量結
果を示した｡ワックス量の測定は各処理区に
つき3回の測定を行い､測定値は平均値±標
準誤差で表示した｡ワックス量の薬重量に占
める割合は約0.57%(対照区､当年生針葉で
の算出値)と非常に低い数値であるが､様々な
環境因子に対する防護壁としての重要な役割
を担っているO各処理区におけるワックス量
は､擬似酸性吾水の酸性度の増加に伴い減少
傾向を示しており､対照区と比べpH3処理区
で有意に減少していた (pく0.05)｡これは､酸
性霧の菓面-の沈着の影響によりワックスが
流亡したためであり､その影響は当年生より
も1年生針葉の方で強く受けていた.このよ
うな結果は､ワックスが加齢と共に風雨によ
る物理的摩滅や酸性沈着物による流亡によっ
て徐々に減少するという報告4=)と符合する｡
(3)SEMによるワックス結晶構造の評価
+(hloroformtreatment
図3.41クロロホルムで抽出前(左)､抽出後(右)
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次に､エビクチクラワックスの状態および
その結晶構造の評価を行うため､pH 3,5処
理区から採取した針葉表面の観察をSEMによ 80
り行った｡今回は､主に機能的に重要な気孔 60
付近の結晶構造に着目して行い､その結果を
40
図3.44に示した｡pH5処理区と比べpH3処
理区の菜表面ではワックスの減少が確認でき 20
た (図 3･･11(d)･(j))｡また､ワックス結晶 100
0
間の空隙の幅も広がっていた (図 3.44(b),
(h))｡このことは､先に示した各処理区にお
けるワックス量の定量結果に反映していると
考えられる｡さらに､当年生針葉と1年生針
葉のワックスの状態を比較すると､1年生針
? ?
?
?
?
?? ? ? ?
?
? ? ? ? ?
? ?
菜の方でワックスは塊となって存在している 0
ことから､酸性霧による結晶構造の変異や加 10
齢によるワックス自体の劣化の影響が考えら
れる｡
酸性沈着物は､ワックスを侵食するばかり
でなく､ワックスの再生成をも阻害する 41)0
このような影響は､菜の表面層を劣化させ､
植物体内からのクチクラ蒸散および葉内成分
の溶脱を増加させる結果を招く｡このような
ワックスの物理的､化学的変化は酸性沈着物
に対する葉の抵抗性を弱めるばかりでなく､
菓表面における昆虫や病原菌の侵入をも容易
にし､生長低下を引き起こす可能性がある｡
3.2.3.4.4集中クロロフィル濃度の測定
クロロフィルは植物葉における光合成で最
も中心的な役割を持つ色素で､現在までクロ
ロフィルaからクロロフィルdまでの4種類
が存在することが明らかとなっている｡モミ
などの高等植物にはクロロフィル aとクロロ
フィルbのみが菓中の葉緑体に含まれており､
その含有量はクロロフィルaの方が多いと言
われている4b').そこで､擬似酸性霧水がモミ
針葉中のクロロフィル濃度に及ぼす影響を調
べるため､各処理区の当年生および 1年生針
葉のクロロフィルaおよびクロロフィルb浪
度の測定を行い､その結果を図3.Wlに示した.
クロロフィルa.bの漉度は､対照区とpt13
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図3.42各処理区のモミ針葉から抽出したエピクテ
クラワックスのIR吸収スペクトル
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処理区の間で有意な差が見られた(pく0.05)0
このような酸性度の低下に伴 うクロロフィル
濃度増加の現象は､スギ苗木でも確認されて
いる46)｡一方､vanDijkらは､数種の針葉樹
にNH/を負荷すると､その負荷畳に伴って菓
内クロロフィル濃度が増加することを報告し
ておりl',I)､この結果に基づいて三輪らはスギ
苗木の案内クロロフィル濃度が増加 した原因
として､人工酸性雨中の窒素分がスギ苗木に
吸収され､クロロフィルの生成に利用された
可能性を指摘している-【L).本研究で使用した
pH3の擬似酸性溶按には pH5のそれと比べ
100倍の窒素分を含むことから､同様に解釈
することができる｡
3.2.3.3.枝葉-の噴霧実験
(1) 成分溶脱量のpHによる変化
芳水の酸性化が植物体からの成分溶脱にも
たらす影響を調査するために､当年生のモミ
枝葉について擬似酸性霧水を用いた噴霧実験
により検討を行った｡図3.46に擬似酸性弄水
を一定時間 (360min)噴雰させた時のpH毎の
成分溶脱量を示 した｡(a) 6･0
は硝酸溶液のみの系､(b)
はモル濃度で硝酸2に対し
硝酸アンモニウムと塩化ナ
トリウムをそれぞれ 1の割
合で混合した系である｡中
性に近い弄水でも溶脱は確
認されるが､斉水pHの低下
に伴いその量は増加する傾
向にあったo中性糖､ウロ
ン酸および金属イオンは
pH3.5から3.0付近での
増加率が著しくなっており､
このことは､植物組鞍の損
傷がpH3.3以下で生じると
いう報告と一致し一lp)､且つ､
酸性霧の植物影響について
考察する上で重要な情報と
なり得る｡Adamsは､数種
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る19).このように､菜からの溶脱量が増加す
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図3.46 当年生モミ枝葉へ擬似酸性霧水を360min噴霧
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101
るのは､酸を中和する物質を菓表面に分泌し
ているためであり､同時に葉が酸性努に対す
るバッファー能力を保持することを示すもの
である｡また､硫酸アンモニウムや塩化ナ ト
リウムといった塩を添加した系では､硝酸の
みの系と比べ成分溶脱量は増加しており､酸
性度を高くするとより顕著になった｡フィー
ル ドで実際に観測される雨や霧には多くの塩
類が存在しており､塩は細胞組織への浸透性
やイオン交換作用の変化に関与し､各成分の
溶脱作用にも影響が及ぶものと考えられる｡
(2) 成分溶脱畳の経時変化
図3.47には､pH2,3,および5の擬似酸性
霧水をモミ枝葉に対し噴霧させた時の成分溶
脱量の経時変化を示した｡これより､溶脱成
分である中性糖､ウロン酸および金属イオン
は､いずれも噴霧開始後60分ぐらいまでにそ
の大半が溶脱していることが判る｡菜が乾い
た状態でそこに酸性霧を噴霧させた場合､葉
から液滴が落下するまでには時間がかかるの
で､このような葉と矛水との接触時間の長期
化が影響したと考えられる｡実際､①で得ら
れた接触溶液の液量は､枝葉の形態に関わら
ず､他の時間 (②～⑥)よりも1,2割程度減
少していた｡
(3) 酸性霧処理したモミ針葉表面のSEMに
よる観察
次に､酸性霧噴霧処理したモミ針葉の表面
状態を調査するためSEMを用いて観察し､そ
の結果を図 3.48に示したoこれより､pHの
低下に伴う表面エビクチクラワックスの減少
が確認され､下層部位が露出していた｡また､
2種の塩を添加した系ではいずれもその流亡
域が拡大しており､霧水の酸性度の増加によ
ってその影響はさらに増大した｡このような
ワックスの減少は､先に述べた成分溶脱量を
大きく左右させる｡
菓表面に付着した霧液滴は､気孔よりもク
チクラ層を通して表皮細胞に到達するじ〇)｡溶
脱は､クチクラおよび細胞壁の交換場所でカ
チオンが霧液滴中のH十およびNH｡十と交換され
る反応であるので､無機栄養塩類や糖類の溶
脱は､薬表面からのワックスの流亡の程度に
依存すると考えられる｡
(4) 時期による溶脱挙動の違い
雰水の酸性化が植物体からの成分溶脱にも
たらす影響を調査するために当年生の枝葉
(モミ､スギ､ブナ)について擬似酸性霧水
を用いた噴霧実験による検討を行った｡
図3.49に成長期 (春～夏)において擬似酸
性霧水 (噴霧溶液 :uno,) をモミ枝葉に対し
噴霧 (計300分間)させた時の成分溶脱量と
成分割合の関係を示した｡雰水のpHの低下に
よって溶脱量が増加する傾向であった｡pH2
-3にかけて溶脱量が顕著に増加しており､
これらは植物の損傷がpl13.3以下で生じると
いう報告に一致していた51)｡また､溶脱量が
増加するのは､酸を中和する物質を菓表面に
分泌しているためであり､同時に葉が擬似酸
性霧水に対するバッファー能力を保持するこ
とを示すものであるl'2)Oまたこの図より､樹
種間での溶脱量を比較すると､スギ<モミ<
ブナの順に多く､樹種による耐酸性の違いを
示した｡成分割合では､モミとスギではCa2+､
K+が多く､ブナは特に CaZ十が多く溶脱してい
た｡一方､どの樹種もMg2+の溶脱は少なかっ
た｡これらの溶脱挙動の違いは､溶脱機構ま
たは菓面を保護するワックスの成分に関係す
ると考えられる｡ブナで Ca2十が多く溶脱して
いた理由として､ブナは上記の樹種間の比較
より耐酸性が弱いことや､モミとスギと比べ
てワックス量が少ないことなどが寄与してい
ると思われるO最近の研究において､細胞壁
においてペクチン多糖類 の一つである
RhamnogalacturonanH(RG-H)が､植物の必
須微量元素であるホウ素と結合して機能して
いることが明らかにされており53)､ペクチン
分子はCaZ+により架橋されることで細胞壁構
造をより安定化させる｡Ca2◆の溶脱により､
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細胞壁の構造の不安定化よって､ホウ素や酸
性糖など成分が溶脱すると考えられる｡
図 3.5()に時期を変えて擬似酸性霧水をモ
ミ､スギ枝葉に対し噴霧 (計300分間)させ
た時の成分溶脱量と成分割合の関係を示した｡
モミは休眠期に､スギは成長期に溶脱はより
多くなったO成分割合では､モミは成長期に
K+､休眠期にCaZ+が多く､スギはモミと反
対であった.成長期と休眠期の Mg2+の溶股
量を比較すると､休眠期に顕著に減少して
いた｡これらは､季節による菓表面の酸に
対する抵抗力の違いによると考えられるo
(5) 膜結合型カルシウム(nca)に対する酸
性芽の影響
植物葉は霧水中に多く存在するプロトン(H+)
が付着すると､イオン交換作用によりカルシウ
ム(Ca)を菓表面に分泌する､いわゆるバッファ
ー化を起こすことが知られており､このような溶
脱は生理学上重要である｡JMCaは､細胞膜構
造とその機能を維持する上で重要な役割を担
い､また環境ストレスに対して強い応答を示すこ
とも報告されている54)｡このようなcaが酸性努に
よりどの程度減少するかを明らかにするために､
ここでは生体膜と結合しているCaと特異的な親
和性を有する蛍光プロー ブであるCTCを使用し､
その蛍光強度を測定した｡図3.51中の写実は
CTC蛍光がmCa由来であることを示しているが､
併せて表示したダイヤグラムから,葉肉細胞の細
胞膜上で蛍光は強くなっていることが分かる｡図
3.51A､Bにモミおよびスギ針葉中のmCaレベル
の測定結果を示す｡モミではSAFのpH2,3処理
区で針葉中のmCaレベルが未処理区と比較して
それぞれ22､13%と有意に減少した07>0.01).～
方､スギのmCaレベルは酸性芳処理の有無に関わ
らず一定という興味深い結果が得られた.図3.51C
には,M.Jiangらが米国メイン州で赤トウヒを対象
にSAFを噴斉し､針葉内のmCaレベルを測定し
た結果を示すが3)､今回モミで得られた結果と同
様な傾向を示している｡このことから酸性霧に対
する応答が樹種によって大きく異なることが明ら
かとなった｡今後､丹沢山地で同様に衰退が進
行しているブナ(Faguscrena(a)についても検討
する予定である｡
(6)擬似酸性処理したモミ､スギ菜のエビク
チクラワックスの影響
〈エビクチクラワックス量〉
a川NOj b)HNO3+(NH4)ユ504+Na(l
図3.48酸性霧噴霧処理したモミ針葉の表面状態
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図3.49成長期において擬似酸性落水
エビクチクラワックス (以下ワックス)
とは､クチクラ (ェビクチクラワックス-
ワックス層-ペクチン層-クチン層の順番
に菜を保護する層)の表皮細胞の細胞壁の
一番外側の部分であり､ガスや水分やイオ
ンなどが植物体から失われるのを防ぐ働き
がある 3)｡また､ワックスは植物の水分保
持と深く関わっており､水分条件の変化で
ワックス量の増減を引き起こすと言われて
いる｡このワックスは針葉の表面を覆い､
いつも大気に晒され､大気汚染物質に対す
る感受性が高く､結晶構造の劣化が原因で
容易に化学組成を変化させるという報告が
あるとF,)｡
図 3.52,3.53に擬似酸性霧水のpHとモ
ミ､スギのワックス量の関係を示した｡モ
ミとスギの試料は当年生の薬を用いた｡擬
似酸性霧水の噴雰溶液は①HN03の系､②
HNO3+NaClの系､③HNO3+(HN.)2S04の系と
し､各系においてどのようにワックスが変
化 しているのかを検討した｡
HN03の系でのモミのワックス量は､擬似
酸性穿水の pHの低下に伴い減少する傾向
を示している｡ しかし､スギでは変化が小
さい｡
ワックス量の減少は､酸性霧の菓面への沈
着影響によりワックスが流亡したためであ
ると考えられる｡葉齢の違いによるワック
ス量の違いを見ると､モミでは､葉齢が増
すにつれ減少し､スギは増加 した｡一般的
にワックスは､葉齢の増加により､風雨に
よる物理摩擦や酸性沈着物による流亡によ
って徐々に減少するという報告があるが
3'.)､スギではこれと異なる結果となった｡
②HNO,+NaClの系､③HNO,+(HN｡)2S04の系
ではワックス量と pHの間に関係は認めら
れなかった､多くの試料を分析し､今後の
検討が必要である｡針葉樹の1年生のワッ
クス量については､新鮮葉重量あたりのワ
ックス量 (mg/g)で多いものから順に､ヒ
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図3.50 成長期と休眠期において擬似酸性霧水を
モミ､スギ枝葉に対し噴霧されたときの成分
溶脱量と成分割合
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図3.51SAF処理区におけるn7Caレベル変化
A:モミ,a:スギ,C:赤トウヒ
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マラヤスギで7.7±0.5､ヒバで6.7±0.7,オ
オシラピソで6.4±0.9､アカマツで5.6±0.8､
スギで 5.5±1.4と報告されている 17)｡本研
究での評価法と多少異なるが､本研究での 1
年生薬の乾燥菓重量あたりのワックス量を比
較すると､モミ11.4±0,7(mg/g)､スギ5.3
±0.3(mg/g)であり､モミはこれらの針葉樹
の中でワックス量が多い樹種といえる｡
<GPCによる分子量分布の測定>
擬似酸性弟水の噴芽によって､モミとスギ
での溶脱量､ワックス量､TOC量などの溶脱
機構､挙動が異なっていた｡これは､ワック
ス成分の違いが影響 していると考えられるた
め､モミとスギの分子量を測定 した｡結果を
図3.54に示す｡モミはpHの低下に伴い低分
子成分 (溶出液量 18-23mL)を中心に多く
溶解 し､pHによる変化は大きい｡その低分子
成分の溶解とは水に溶けやすい低級アルコー
ルなどが考えられる｡一方､スギは､余り変
化 していないため､pHによる変化は小さい｡
また､モ ミのワックス成分 (分子量 200-
3500)はスギ (分子量 100-800)より幅広い
分子量を持つことがわかる｡このように酸に
よるワックスの溶解性やワックス成分がモミ
とスギで異なってお り､このことが樹種によ
る溶脱挙動や耐酸性の違いの一因と考えられ
る｡
3.2.4.結論
酸性霧による影響をより詳細に観察するた
め､丹沢山地で現在衰退が進行 しているブナ
およびモミ枝葉tに対 して擬似酸性霧を噴霧 し､
菓からの成分溶脱量や菓面に及ぼす影響につ
いて検討 した｡pH3の処理区のブナ苗木は薬
の展開が著 しく阻害されており､また､展開
している葉についても落葉が対照区と比べ早
期化することが明らかとなった｡このことか
ら､大気汚染物質によりブナの生長は抑制さ
れ､且つ､枯死する可能性があることが示唆
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図 3.52擬似酸性霧水の pHとモミのエピク
テクラワックス量の関係
(国中のエラーバーは標準誤差を
示す)
? ? ? ?
??
? ? ? ?
? ? ?
? ? ? ?
??
? ? ? ? ??
pltZ pH3 PHS ヨ年生 1年生
^t区
図3.53擬似酸性落水のpHとスギのエピ
クテクラワックス量の関係
(図中のエラーバーは標準誤差
を示す)
された｡今後､得られたデータを裏付けるた
めに､丹沢山地における弄発生頻度や風の影
響等を詳細に調査する必要がある｡
同様なことはモミ苗木についても言え､霧
水の酸性化が植物体からの成分溶脱量にもた
らす影響を調査したところ､酸性度の増加に
伴い中性糖､ウロン酸および金属イオンの溶
脱量は増加し､塩を添加した系でより顕著と
なった.このことはフィール ド観測での結果
を大いに支持するものである｡これより､森
林衰退のメカニズムの一つとして､まず酸性
沈着物により菓表面のエビクチクラワックス
が流亡すること､続いて
ワックス下部に存在する
表皮細胞から中性糖､ウ
ロン酸､ホウ素および
ca2十が溶脱することが明
らかとなった0
本研究では酸性霧と樹
木 (モミ､スギ､ブナ)
の衰退､立ち枯れとの関
連性を把握するために､
樹木-の擬似酸性秀の噴
雰実験を行いその影響を
検討した｡その結果､樹
種間による溶脱量の比較
では､スギ<モミ<ブナ
の順に高く､樹種による
酸耐性の違いを示した｡
特にブナで Ca2十が多く溶
脱していた｡Ca2十の溶脱
より､細胞壁の破壊や生
体膜の機能低下が生じる
と考えられる｡成長期と
休眠期における 溶脱挙
動の違いでは､モミは休
眠期の方が高く､スギは
成長期の方が高かった.
塩を含む系と含まない系
では､休眠期の噴霧実験
の結果より､硝酸に塩化
ナトリウムを添加した系では溶脱量が抑制さ
れ､硫酸アンモニウムを添加した系では､硝
酸のみの系より溶脱量が増加した｡
モミとスギのエビクチクラワックスの量や
分子量を測定したところ､モミとスギの違い
が明らかになった｡ワックス量について､モ
ミはpHの低下に伴い減少するが､スギはあま
り変化していない｡また､モミのワックスの
分子量分布は200-3500と幅広い分布を持ち､
一方スギは100-800と狭いoこれらのワック
ス成分の酸-の応答の違いが､樹種による溶
脱機構や耐酸性の違いの一因と考えられるo
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図3.54 擬似酸性霧水のpHとエピクテクラワックスの分子量分布の関
係
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